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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Frankfurt a.M. 


Absorptionsverlauf bei NaCl und KBr 
im kurzwelligen Ultrarot 
Von 
S. CALIFANO und M. CzERNY 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 17. September 1957) 


Es wird eine Methode beschrieben, die es erméglicht, schwache Strahlungsabsorp- 
tion an Kristallplatten groBer Dicke (bis zu 30 cm) im Ultraroten zu messen. Sie 
wird dazu benutzt, um bei NaCl- und KBr-Kristallen das Auslaufen der Absorption 
auf der kurzwelligen Seite der Eigenschwingung zu verfolgen. 


Im Zusammenhang mit den in der vorhergehenden Arbeit von 
M. KLIER mitgeteilten Untersuchungen iiber das optische Verhalten der 
Alkahhalogenid-Kristalle im Ultraroten soll hier iiber eine kleine Gruppe 
von Messungen berichtet werden, deren Ziel in ahnlicher Richtung lag. 
Es geht um die Frage, wie der Verlauf des Absorptionsvermégens dieser 
Kristalle im Ultraroten in dem Wellenlangenbereich ist, wo die Absorption 
auf der kurzwelligen Seite der Eigenschwingung abklingt. Wir kniipfen 
dabei im wesentlichen an eine Verd6ffentlichung von A. MENTZEL! an, 
der an drei Alkalihalogenid-Kristallen diese Frage studierte, wobei er 
teils eigene Messungen, teils solche friiherer Beobachter zugrunde legte. 
Er hat seine Ergebnisse in einer Figur zusammenfassend dargestellt, 
die hier nochmals wiedergegeben wird, weil sie das Typische besonders 
gut zeigt und auch Gelegenheit bietet, die Resultate der vorliegenden 
Messungen einzufiigen. 

Zur Kennzeichnung der Absorption verwendet MENTZEL die dimen- 
sionslose GréBek, die durch die Beziehung [=J, exp (—4akd/d) 
definiert ist. d ist die von der Strahlung im absorbierenden Medium 
durchlaufene Strecke, 2 die Wellenlange der Strahlung in Luft. Um fir 
verschiedene Kristallarten einen vergleichbaren Wellenlangen-MaBstab 
zu bekommen, hat er die dimensionslose GréBe A/A, eingefiihrt, wobei A 
die Wellenlange der Strahlung in Luft ist und 4) die Wellenlange, die 
der ultraroten Eigenschwingung des Kristalls entspricht. 

Unter Verwendung dieser beiden dimensionslosen GréBen fiir die 
Ordinate und die Abszisse erhielt er in halblogarithmischer Darstellung 
die Kurvenziige der Figur. Das Auffallende ist einerseits der gleiche 
Neigungswinkel der Kurven im geradlinigen Teil, der sich tiber mehrere 


1 MentzeEt, A.: Z. Physik 88, 194 (1934). 
Z. Physik. Bd. 150 


2 S.CaLirano und M. CZERNY: 

Zehnerpotenzen von k erstreckt, andererseits das Abbiegen aus dieser 
Richtung bei den kleinsten k-Werten im Sinne eines fast pl6tzlichen 
Aufhorens jeglicher Absorption. Ein gleiches Verhalten fand spater 
Houts2 bei LiF und NaF. Seine Messungen wurden jetzt im Rahmen 
der schon erwihnten Arbeit von Krier weitgehend bestatigt. Beim 
NaF fallen die MeBpunkte mit denen von NaCl fast zusammen, er- 
strecken sich aber iiber keinen so groBen MeBbereich. Beim LiF, wo 
ebenfalls der MeBbereich kleiner ist, liegen die gefundenen k-Werte etwa 


04 ie) GG 


Fig. 14. Verlauf des Extinktionskoeffizienten k in Abhangigkeit von der relativen Wellenlange 2/A,. O NaCl 

nach der Arbeit von MrentzeL, X KCl nach der Arbeit von Mentzet, A KBr nach der Arbeit von MEnTzeEL, 

++ NaCl nach den vorliegenden Messungen. @ KBr nach den vorliegenden Messungen, A, = 61,1 u fiir NaCl, 
70,7 w fiir KCl und 88,3 u fir KBr 

41/, Zehner-Potenzen héher. Davon abgesehen ist aber der Kurven- 

verlauf im wesentlichen der gleiche. 

Es schien uns einer Nachpriifung wert, ob das Abbiegen des Kurven- 
verlaufes bei den kleinsten k-Werten reell ist. Die Gefahr, gerade dort 
unzuverladssige Ergebnisse zu erhalten, ist natiirlich besonders groB. Die 
k-Werte, die den Mentzelschen Kurven zugrunde liegen, sind mit Kristall- 
platten gewonnen worden, deren Dicke 1 cm nicht wesentlich iiberstieg. 
Uns standen durch freundliches Entgegenkommen der Optischen Werke 
Leitz, Wetzlar, zwei Kristallblécke aus NaCl zur Verfiigung, die eine 
Lange von 10,52 und 16,77 cm hatten und zwei Blécke aus KBr mit den 
Langen 15,15 und 16,80cm. Daher war die Méglichkeit geboten, die 
kleinsten k-Werte unter meBtechnisch giinstigeren Bedingungen nachzu- 
priifen. ; 

Die Ergebnisse der neuen Messungen sind in der Figur als zwei ge- 
strichelte Linienziige eingetragen. Beim NaCl bestatigen und sichern sie 


* Hours, H.W.: Ann, Physik 29,433 (1937). 
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die friiheren Messungen. Beim KBr ergibt sich ein stairkeres Abbiegen 
vom geradlinigen Verlauf als friiher, jedoch in einer dem NaCl-Verlautf 
analogen Weise. Eine theoretische Erfassung dieses ganzen Absorptions- 
verlaufes steht, soweit uns bekannt, noch aus. 

Die Ausfiihrung der Durchlassigkeitsmessungen an den langen 
Kristallblécken (bis zu 30cm Lange) bot eine gewisse meBtechnische 
_ Schwierigkeit. Das Arbeiten im sog. parallelen Strahlengang kommt 

nicht in Betracht, da der parallele Strahlengang einen verschwindend 
kleinen Energiestrom darstellt. Die Blécke muBten daher in ein merklich 
konvergentes Biischel gestellt werden. Dann rufen sie aber eine erhebliche 
Veranderung der Geometrie des Strahlenganges hervor. Es muBte 
Vorkehrung getroffen werden, daB dies keine Anderung des Ausschlages 
des Empfangsinstrumentes bedingte und dadurch die Absorptions- 
messungen falschte. 

Die Anordnung war die folgende: Die Strahlungsquelle wurde mittels 
einer Linse aus KRS 5-Material auf den Eintritts-Spalt des Prismen- 
Monochromators abgebildet. Der Abstand der Linse vom Spalt betrug 
14cm. Das reelle Bild, das die Linse von dem Spalt entwarf, lag 33 cm 
vor der Linse. Normalerweise hatte man an den Ort dieses reellen Bildes 
die Strahlungsquelle gestellt und ihre GréBe etwa gleich der GréBe 
dieses Spaltbildes gemacht. Stattdessen wurde aber eine wesentlich 
gréBere Strahlungsquelle mit gleichmaBiger Leuchtdichte gewahlt. Dazu 
diente eine sorgfaltig geschwarzte ebene Flache von 4 x 11 cm? GréBe, die 
von der Riickseite her durch elektrisch beheiztes Paraffin auf etwa 200° C 
erwarmt wurde. Bei einer solchen gleichmaBig strahlenden, iiber- 
dimensionierten Strahlungsquelle tritt keine Anderung des Ausschlages 
des Empfangsinstrumentes ein, wenn sie um erhebliche Strecken aus 
dem Ort des reellen Spaltbildes nach vorn oder nach hinten verschoben 
wird, solange nur ihre Flache noch gréBer ist als der Querschnitt des 
durch die Apertur der ganzen Anordnung gegebenen Strahlenbiischels. 

Wird nun ein dicker Kristallblock mit ebenen Endflachen zwischen 
Strahlungsquelle und Linse gesetzt, so verlaufen die aus dem Block 
austretenden Strahlen so, als ob sie von einem virtuellen Bild der Strah- 
lungsquelle kame, das naher nach der Linse hin liegt als die Strahlungs- 
quelle selbst. Auf den Ausschlag des Empfangsinstrumentes hat dies 
aber aus dem oben angegebenen Grunde keinen EFinfluB. 

Die ungewohnlich tiefe Temperatur der Strahlungsquelle ergab zwar 
nur einen geringen Strahlungsstrom und zwang daher zu haufiger Wieder- 
holung der Messungen, um die zufalligen Fehler herabzudriicken, sicherte 
aber vor einer Verfilschung der Strahlung durch kurzwellige Anteile, 
die eine zu groBe Durchlassigkeit der Kristalle vorgetaéuscht hatten. 


Wir danken den Optischen Werken Leitz, Wetzlar, fiir die wesentliche Unter- 
stiitzung der Untersuchungen. 
Z. Physik. Bd. 150 1a 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Stockholm 


Die Hyperfeinstruktur der Indiumhydrid-Banden 


Von 
HINREK NEUHAUS 
Mit 2 Figuren im Text 
(Eingegangen am 5. September 1957 

Die Hyperfeinstruktur (Hfs) der visuellen InH-Banden ist mit hoher Auflésung 
untersucht worden. Die R(0)- Q(4)-, und P(2)-Linien der (0—0), 3/7, — X 1X*-Ban- 
de zeigen eine deutliche Hfs. Diese Linien sind in drei Hfs-Komponente aufge- 
spaltet. Ein neues Bandensystem 177 — X 13+, dessen Rotationslinien keine Hfs 


aufweisen, ist beobachtet und analysiert. Die Hfs der InH-Banden wird als eine 
kernmagnetische Hfs interpretiert. 


Experimentelles 


Das hohe Auflésungsvermégen des Hulthén-Immersionsgitters [1] 
hat es erméglicht, bei einigen optischen Molekiilspektren eine Hyperfein- 
struktur (Hfs) der Rotationslinien zu entdecken. Derartige Hfs-Unter- 
suchungen, die schon von Beginn giinstig ausgefallen sind, wurden mit 
Emissionsspektren des Wismuthydrids [2] und -deutrids begonnen und 
mit den Absorptionsspektren des Indiumhydrids und -deutrids fort- 
gesetzt. Auch die InH- und InD-Spektren weisen ausgepragte Hfs auf, 
bei deren Untersuchung sich ein neues Bandensystem offenbarte. 

Als Absorptionszelle wurde ein mit zwei planparallelen Quarz- 
fenstern verschlossenes, 70 cm langes Klar-Quarzrohr von 3 cm Durch- 
messer verwendet, welches mit einem reinen Wasserstoff oder Deuterium 
enthaltenden Behalter verbunden war und unter 0,2 bis 1 Atm Druck 
gehalten wurde. Das Quarzrohr wurde in einem entsprechend langen 
elektrischen Ofen aus 900 bis 1250° C erhitzt. 

Um eine hohere Absorption zu erreichen, wurde das kontinuierliche 
Licht einer Zirkonium-Oxidlampe zweimal durch das Rohr gefiihrt. 

Die Aufnahmen sind mit einem groBen ,,Bausch-and Lomb‘ Plan- 
gitter (Flache 100 x 200 mm, 300 Striche per mm), dessen Auflésungs- 
vermoégen und Dispersion sich durch das Immersionsverfahren etwa ver- 
doppelt, ausgefiihrt worden. 

Das Immersionsgitter (Dispersion 5,7 mm/A bei 4 4500 A, Blaze 60°) 
ist in der Littrowschen Aufstellung verwendet, d.h. in der Autokollima- 
tion durch eine achromatische Linse mit einer Brennweite von 3,60 m. 

Eine exakte Bestimmung der unbekannten Wellenzahlen wurde mit 
Hilfe der Interferenzstreifen [3], [4] von einem Fabry-Perot Interfero- 
meter, welches mit kontinuierlichem Licht beleuchtet und vor den 
Spektrographenspalt gestellt war, erreicht. 
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MeB8ergebnisse 


Die ersten Arbeiten iiber das Bandenspektrum des InH sind von 
GRUNDSTROM [5] ausgefiihrt. Er hat 12 Emissionsbanden zwischen 
45650 A und 472504 analysiert, welche nach KLEMAN [6| den Uber- 
panpen *II,— X S*and 817, — X14 zugeschrieben werden kénnen. In 
der vorliegenden Untersuchung sind die Grundstroémschen Banden bis 
46300 A in Absorption verfolgt worden. Die oben erwahnten neuen 
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Fig. 1. Die Kernschwingungsniveaus des Grundzustandes X 12+ und der angeregten Zustande 177, #77, und 
377, des Indiumhydrids 


Banden treten im blauen, in der Nahe der Indiumlinie 2 4511 A, und 
im griinen Spektralgebiet hervor. Sieben Banden wurden analysiert. 
Samtliche Banden bestehen aus einfachen nach Rot abschattierten 
k-, P- und Q-Zweigen. Sechs dieser Banden gehG6ren zu einem in fritheren 
Arbeiten nicht bekannten Elektronensystem. Man kann nach KLE- 
MAN [6] vermuten, daB es sich hier um einen !//—X 13'-Ubergang 
handelt, bei welchem der U//-Term in ?P%(In) + ?S,;(H) und der 
X13*-Term in 2P,; (In) + ?S,(H) dissoziiert werden. 

Die siebente Bande kann wegen ihrer Lage nach GRUNDSTROM als 
(1—0)-Bande des Systemes *//, — X12" gedeutet werden. Der Unter- 
schied zwischen den B,-Werten in den oberen und unteren Zustaénden 
des (1—0)-Bandes ist klein (A B= 0,0005 cm); infolgedessen sind die 
fiinf ersten Q-Linien zwischen 18190,48 und 18190,07 cm stark zu- 
sammengedrangt, so da sie nicht in Einzellinien aufgelést werden 
konnten. Die Wellenzahlen der Linien (in cm™) und die graphisch be- 
stimmten Bandenkonstanten sind in den Tabellen 1, 2 und 3 wiederzu- 
finden. Das Nullagenschema (Fig.1) ist mit den Nullagen aus GRUND- 
stROMs Arbeit erginzt worden. Die mit s bzw. % bezeichneten Stellen 
in den Tabellen1 und 2 sind die Linien, die wegen der schwachen 
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Intensitaét bzw. Uberlagerung von anderen Linien nicht gemessen werden 
konnten. Von '//—X142"*-Banden hat die (0—0)-Bande die gréBte 


Tabelle 1. 122 — X 13+ 


go (2,0) = 22 239,39 
if 0 R 
(6) 22 242,13 
1 li Q2252222) 37,03 
2 17,79 25,65 
3 195,80 5p ffi 
4 | 65,75 VAG 
5 29,12 
6 
7 
8 | 


WAVED: 
22068,19 


Q | 


22452555 
40,44 
22,14 

2097,50 
66,52 
29,10 

1985,74 


a (1,0) = 22158,59 


R 


‘i 
ii 
22151,75 

37,00 
15,86 
2088, 34 
54,94 
14,83 


P 


| 

22S 2500) 
| 10,97 
2082,91 


48,58 
7,88 
| 1960,87 
| 8,02 
| 849,03 


= 22016,88 o (1,1) = 20 732,80 
| Q R P ) R | P 
) 

0 22 024,68 s | 
4 22014,83 30,10 s 20 734,64 
2 10,38 33,16 | 21995,20 | 20715,44 26,81 s 
3 3,60 33,42 80,91 698,04 12;91 | Ss 
4 1994,03 30,47 64,22 74,53 692,87 | S 
5 81,24 23523 45,01 44,92 66,80 | 20626,97 
6 64,22 9,22 22,49 9,28 35,04 588,02 
7 40,37 1 982,62 895,77 567,82 s 42,96 
8 3,91 37,93 62,35 492,35 
9 16,35 35,84 

10 | 752,41 


@ (0,1) = 20591,09 


a (0,2) = 19 213,73 


if Orxerd R 


0) 20 598,85 
1 20 589,32 604,55 
2 85,41 8,19 
5 79,48 9,28 
4+ 71,04 7,50 
5 59,68 1,66 
6 44,31 589,32 
7 22,48 64,76 
8 488,25 

!) 


20 570,18 
56,78 
41,33 
23,41 

2,61 
477,85 
46,65 
3,25 


Caray 


19212,47 
9,14 
4,02 

196,71 
86,73 
73,01 
53,09 
21,11 


R 


19221,77 
2/673 
31,93 
33,86 
335415 
28,71 
18,07 

195,39 


TOMO 3507 
84738 
66,98 
50,45 
31,27 

8,45 

19079, 54 

38,61 


Intensitaét, dann kommen die (1—0)-, (2—0)- und (0—1)-Banden und 
schlieBlich die (0—2)- und (1—1)-Banden. , 

Die Banden des 7 — X 1)*-Uberganges zeigen eine starke Stérung, 
die sich durch eine Pradissoziation und abnorm groBe Koeffizienten von 


J?(J +1)3 usw. auBert. 
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Tabelle.2. 877, — ux t+ 


a 


o (1,0) 


P 


(0) | 18 200,29 

1 u | 10,13 

2 ii 19,91 s 

3 i 29,68 | 18160,89 
4 u 39,32 51,04 
5 u | 48,92 41,22 
6 | 18489,87 | BRiay Sines 
7 89,57 67,66 21,44 
8 89,10 76,78 11,50 
9 88,49 85,64 1,46 
10 87,66 94,21 | 18091,35 
114 86,56} 302,42 81,05 


= 18 190,28 


J 


Q 


83,38 | 
81,20 | 
78,44 

75,06. | 
70,93 | 
66,04 
60,14 
53,07 
44,70 | 
34,81 


18185,15 | 18 310,25 


R 


17,60 
24,32 | 
30,40 
35,74 


P 


18070,60 


22,94 | 


Tabelle 3. Rotations- und Kernschwingungskonstanten 


By 


UT, v’=0 |- 3,850 S89y 1205. == 22654537 cm! 
1 1,915 | 2,52 ee = Doe wicaur 
BD arises 4 eo 4, = ©3045 em 


59,92 
48,98 
37,68 
25,92 
SHS 

0,96 


Wie aus Tabelle 1 und 2 hervorgeht, ist die Anzahl der Linien in jeder 
Bande sehr gering. Die R-, P- und Q-Zweige brechen mehr oder weniger 


schroff ab, ohne daB sich die EW 
Linien verbreitert haben. Die 3 _ 47 
: Z IT 
Spektrogramme weisen  tiber- 1 
dies in der Nahe der Indium- iy?) 
linie (4 4511 A) einige diffuse und O) RO) Pa) 
sehr verbreiterte (41 bis 2 cm™) alt 
Linien auf, welche sich nicht in ase a7] SAS 
s1) 8/1 8 


die analysierten Banden einord- 
nen lassen. 


Im griinen Gebiet des Spek- 
trums (45640 A) liegen noch 
einzelne sehr schwache Ban- 
denfragmente. Ob sie zu dem 
3]7, — X 12*-Ubergang gehéren 
oder nicht, dazu wird hier nicht 
Stellung genommen. 
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Fig. 2. Hfs-Niveauschema fiir die Q (1), R (0) und P (2)- 
Linien des (0—0), */7,-X 1£2+—Uberganges. Die A-Ver- 
dopplung ist im Vergleich zur Hf-Aufspaltung 


iibertrieben gro8 gezeichnet 


Es sei nochmals erwaihnt, daB drei oder vier Bandenkonstanten 
(B, D,H,...) nicht ausreichen, um die Wellenzahlen der Linien mit 


héherem J-Wert (J =4) korrekt berechnen zu k6nnen. 
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8 HinreEK NEUHAUS: 


Die zu den UWJ—X1d*- und 3/7,— X 1d*-Ubergaingen gehérenden 
Bandenlinien zeigen keine Hyperfeinstruktur. Eine Hfs ist nur bei der 
3/7, — X 12*-Bande nachzuweisen. 

Nur die ersten Linien der drei Zweige, d.h. R(0), Q(1) und P(2) 
des (0—0), 3/7, — X 12*-Bandes sind in drei Hfs-Komponente aufgespalte 
(Fig. 2). Die Abstaénde zwischen den Komponenten sind fiir R(0) und 
P(2) 0,10 cm und fiir Q(1) 0,06 und 0,14cm™. Bei héheren J-Werten 
konnten die Hfs nicht weiter verfolgt werden, sondern die Linien treten 
nur ein wenig verbreitert auf, wobei die Breite schnell mit dem steigenden 
J-Wert abnimmt. Die MeBgenauigkeit ist -+-0,005 cm. Infolge der 
schwachen Absorption der (1—1)-, (1—0)- und (2—2)-Banden kann 
keine bestimmte Entscheidung dariiber getroffen werden, wie sich die 
Hfs bei den verschiedenen Schwingungsiibergangen verhalt. Es scheint 
aber als ob eine dem (0O—O)-Bande analoge Verbreiterung der Linien 
auch bei den (1—1)-, (1—0)- und (2—2)-Banden vorkommt. 


Diskussion 


Da Indium nur einen stabilen Isotop (113) besitzt, liegt es nahe, zur 
Erklarung der Hfs des InH diese als einen Effekt des magnetischen 
Kernmomentes (“= + 5,486 fiir In) anzunehmen. 


Bei zweiatomigen Molekiilen mit A=: 0, wie dieses bei MH und BiH 
tatsachlich der Fall ist, ist fiir die Hfs eine Wechselwirkung zwischen 
jedem der beiden Kernmagneten und dem Magnetfeld der Elektronen- 
hiille hauptsachlich verantwortlich zu machen. 


In Analogie mit der Hfs der Atomspektren ist die Anzahl der Hfs- 
Komponente in den 7j(J)- und 7:(/)-Termen durch Einstellungsmég- 


lichkeiten zwischen J und J bestimmt. 


Mit /=1 und J=9/2 sind die ersten Rotationstermen, 7, (1) und 
T,(1), in voller Ubereinstimmung mit den Beobachtungen, in drei 
Hf-Komponente aufgespaltet. 

Fiir die héheren Rotationsniveaus J = 2, 3,... muB es 5, 7,... bis 
10 Komponente geben, die aber wegen der mit dem steigenden J-Wert 
abnehmenden Aufspaltung nicht mehr nachweisbar sind. Hfs der 
héheren Linien kénnen nur noch als eine Verbreiterung der Linien wahr- 
-genommen werden. 


Die formelmaBige Angabe der Gré8e der magnetischen Wechsel- 
wirkungsenergien W ist von R.A. FroscH und H.M. Foitry [7], [8] 
fir HunDs Fall a und 6b gegeben. Fiir Hunps Fall a, erhalt man 


Weeds ee ene I (1) 
JU +4) 
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wobei F= J+J, J+I—1,...,.I—J] 
A= flaA+(b+c)2]2 c<MbSa bw y2(0) ~ Z3 
y (0) = Wellenfunktion eines Elektrons am Kernort, 

Z = Kernladungszahl, (Z = 49 fiir Indium). 

Aus dieser Darstellung lassen sich bereits verschiedene Schliisse 
(Tabelle 4) fiir die UZ, *Z7, und 8//,-Zustinde ziehen. 

Bemerkenswert ist, daB die theoretische Erwartung nur bei °/7, 
mit der Beobachtung im Einklang steht, d.h. A —0. 

Fir UZ und *//, sollte die Hfs-Aufspaltung gema8 der Theorie in 
beiden Zustanden gleich groB sein, eine Behauptung, welche durch die 
Erfahrung nicht bestatigt wird; die Hfs wird nur in °/7, beobachtet. Es 
scheint als ob in der Gl. (1) 


A und » im Gegensatz zu Q pabelle:d 
nicht definiert sind. Die Dis- POG IG | A | Ss | ae 
é ; | | beobachtet 
krepanz zwischen Theorie und ——-——-——} ——_—__—_—_ 
Experiment laBt sich vielleicht Z| 1 | 0 | 1 | 2a) 0 nein 
erklaren, wenn man bedenkt Aletta lat 0 9 f ngip 
; , SIds ad 0 iL eae ja 


daB der hier vorausgesetzte 
Hunps-Falla mit den gut definierten A und 2 als ein idealisierter 
Grenzfall streng genommen nicht existiert, sondern daB vielmehr der 
Fall c oder ein Ubergangsfall zwischen den Fallen a und c vorliegt. Die 
groBe Multiplettaufspaltung (645 cm~) spricht gleichfalls zugunsten des 
Falles c. 

Da keine theoretischen Ausdriicke fiir W in HunDs Fall c zuganglich 
sind, sei zur Zeit vorlaufig konstatiert, da8 der resultierende Spin- 


vektor si eine sehr wichtige Rolle spielt und offenbar in irgendeiner 
Weise auf die Konstante ’ wirkt. DaB die Hfs-Aufspaltung in den 
T;(1)- und T,(1)-Termen verschieden gro8 ist, kann wahrscheinlich als 
ein Effekt der A-Verdopplung gedeutet werden. 

Das Molekiilspektrum des Indiumdeutrids ist gegenwartig Gegen- 
stand einer Untersuchung. 

Herrn Professor Dr. Er1K HuLtH#n, der die Anregung zu dieser Untersuchung 


gegeben und mir mit wertvollen Ratschlagen beigestanden hat, spreche ich meinen 
besten Dank aus. Auch Herrn Dozent Dr. BenctT KLEMAN danke ich fiir seine stete 


Hilfsbereitschaft. 
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der Universitat Tiibingen 


Emissionsmikroskopie mit Sekundarelektronen 
(15 keV-Primiarelektronen) * 


Von 


W. Bayo 
Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 7. September 1957) 


Das fiir ionenausgeléste Elektronen gebaute Oberflachenmikroskop wird so um- 
gestaltet, daB anstelle der Ionenquelle eine Elektronenquelle tritt. Mit 15 keV 
Energie auf die Metalloberflache einfallende Elektronen l6sen Sekundarelektronen 
aus. Mittels eines elektrostatischen Immersionsobjektives mit hoher Feldstarke 
vor der Kathode und scharfer Aperturbegrenzung in der Brennebene des Objektives 
werden Bilder von Metalloberflachen erzeugt. Es wird eine Auflésungsgrenze von 
1000 A erreicht. Die mit Sekundarelektronen bei einem Vakuum von 10~‘ Torr 
aufgenommenen Bilder stehen denen mit ionenausgelésten Elektronen in der 
Plastik nicht nach, jedoch erreichen sie hinsichtlich der Auflésung und der Material- 
differenzierung nicht deren volle Qualitat. 


In den letzten Jahren wurde von G. MOLLENSTEDT u. Mitarb. }? 
ein Verfahren zur direkten Sichtbarmachung von Metalloberflachen ent- 
wickelt. Dabei werden aus dem als Kathode eines elektrostatischen 
Immersionsobjektives dienenden Objekt durch IonenstoB Elektronen 
ausgelést und mittels dieser Elektronen die Oberflache abgebildet. 
Wegen des seitlichen Ioneneinschusses zeichnet sich dieses Verfahren 
durch gute Bildplastik aus. Auch werden Stoffe verschiedener Zu- 
sammensetzung infolge ihres unterschiedlichen Emissionsvermégens 
differenziert wiedergegeben, sofern das Objekt auf 150°C aufgeheizt 
wird’. Bei scharfer Aperturbegrenzung in der Brennebene des Objek- 
tives konnte ein Auflésungsvermégen von 500 A gemessen werden. 
Es 1aBt sich jedoch bei dieser Untersuchungsmethode nicht ganz ver- 
meiden, daB das Objekt bei sehr starkem IonenbeschuB durch Kathoden- 
zerstaubung angegriffen wird. Deshalb liegt es nahe, zur Elektronen- 
auslésungaus dem Objekt statt der Ionen die wesentlich leichteren 
Elektronen zu verwenden, d.h. die Abbildung mit Sekundirelektronen 
durchzufiihren. 


* Langsame Primar-Elektronen siehe: Lan Yu Huane, Z. Physik 149, 225 
(1957). W. Husie: Optik (im Druck). — Bartz, G., u. G. WEISSENBERG: Natur- 
wiss. 44, 229 (1957). 

1 MOLLENsTeEDT, G., u. H. DiKER: Optik 10, 192 (1953). 

2? M6LLENSTEDT, G., u. M. KELLER: Radex-Rdsch. 4/5, 153 (1956). 

° MOLLENSTEDT, G., u. W. Husie: Optik 11, 528 (1954). 
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Abbildungsversuche mit Sekundarelektronen wurden erstmals von 
V.K. Zworykin# und E. MEcHTER® unternommen. Es wurde jedoch 
nur ein geringes Auflésungsvermégen von einigen Zehntel Millimetern 
erreicht. 

Die wirklich erzielbare Auflésungsgrenze kann nach der Recknagel- 
schen Formel®: d= n- _ abgeschatzt werden. In dieser Gleichung 


stellt » einen konstanten Faktor dar, dessen Wert etwa 1,2 betragt. 
é ist das Volt-Aquivalent der wahrscheinlichsten Austrittsenergie der 
Elektronen, das nach R. KoLiatH? bei den meisten Metallen zwischen 
1,4 und 2,2 V liegt. E bedeutet die elektrische Feldstarke an der Ka- 
thode des Immersionsobjektives und hangt vom Elektrodenabstand und 
von der Beschleunigungsspannung ab. Mit e=2 V, E=45 kV/cm und 
m=1,2 erhalt man eine Auflésungsgrenze von etwa 5000 A. Bei Bild- 
wandlerversuchen mit Sekundarelektronen gelang es W. Husic® diese 
Auflésung zu erreichen. Jedoch sind auch diese Bilder noch nicht 
optimal, da keine Aperturbegrenzung vorgenommen wurde. 


Nach den Berechnungen von H. BoERscH® ist es méglich, durch 
Verwendung einer Blende von geeignetem Durchmesser die Apertur so 
stark zu beschneiden, daB die nach A. RECKNAGEL erreichbare Auf- 
lé6sung um den Faktor 10 verbessert wird. Aus Erfahrungen mit dem 
Oberflachenmikroskop fiir ionenausgeléste Elektronen ist durch scharfe 
Aperturbeschneidung in der Brennebene des Objektives eine Verbesse- 
rung der Auflésung um den Faktor 5 zu erwarten. Fiir den optimalen 
Blendendurchmesser liefert die Rechnung den Wert von 10. Dieser 
Wert wurde durch das Experiment bestatigt. 


Um hochauflésende Abbildungen mit Sekundarelektronen zu er- 
zielen, brauchte nur die elektrische Schaltung des Oberflachenmikroskops 
fiir ionenausgeléste Elektronen geandert zu werden. Die neue Schalt- 
anordnung sowie der Aufbau des Abbildungssystems ist aus Fig. 4 
-ersichtlich. Als Elektronenquelle dient eine Steigerwald-Kathode”™. 
Das Strahlerzeugungssystem wird an Stelle der Ionenquelle seitlich am 
Objektivgehaiuse angebracht. Die Kathode der Quelle liegt an einer 
Spannung von —60 kV, die Anode an —45 kV. Demnach treffen die 
Elektronen mit einer Energie von 15 keV auf das Objekt. Der EinschuB- 


winkel betragt 20°. 


4 ZworvkIN, V.K.: J. Franklin Inst. 215, 554 (1933). 
5 MecuTer, E.: Rev. Sci. Instrum. 9, 12 (1938). 

6 RECKNAGEL, A.: Z. Physik 117, 689 (1941). 

7 KorratuH, R.: Ann. Physik 1, 357 (1947). 

8 HusiG, W.: Diss. Tiibingen 1956. 

9 Borrscu, H.: Z. techn. Phys. 23, 129 (1942). 

10 STEIGERWALD, K.H.: Optik 5, 469 (1949). 


i) W. BAYH: 


In den Fig. 2a—d wurden nacheinander Blenden von 100, 30, 15 und 
8 u Durchmesser verwendet. Fig. 2d weist die beste Bildqualitat auf. 
Es ist jedoch schwierig, mit einer Blende von solch kleinem Durchmesser 


WIA 4\'\\| GG 


Fig. 1. Elektrische Schaltung des Immersionsobjektives zur Erzeugung von Bildern mit Sekundarelek- 


tronen. O Objekt, G Steuerelektrode, E Anode des Objektives, BJ Aperturblende, J Isolator (Vinidur), 
A Anode der Elektronenquelle, W Wehnelt-Zylinder, K Kathode 


a b c 


Fig.2a—d. Scharfe der mit Sekundirelektronen aufgenommenen Bilder als Funktion von der Apertur- 
begrenzung. Durchmesser der Blende in der Brennebene: a) 100u, b) 30y, c) 15, d) Su. 
Vel = 850, Vges= 2300 


zu arbeiten, weil infolge der starken Belastung die Blende weibglithend 
wird und daher die Photoplatte durch Licht geschwirzt wird. Aus diesem 
Grunde wurde die Auflésungsbestimmung mit einer 15 u-Blende durch- 


~ 
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gefithrt. Als Objekt wurde ein martensitisches Stahlgefiige verwendet, 
welches eine Anzahl von gutemittierenden Punkten enthielt. 

Aus den Fig. 3a und 3b kann ein Auflésungsvermégen zwischen 1000 
und 1500 A ermittelt werden. Diese Auflésung wird jedoch nur senkrecht 


Fig. 3a u. b. Doppelaufnahme von einer martensitischen Stahloberflache zur Bestimmung der 
Grenzauflésung. Vel = 850, Vges = 5500 


b 


Fig.4a u. b. a Mit ionenausgelésten Elektronen und b mit Sekundirelektronen aufgenommene Bilder. 
i a Vei = 700, Vges = 3600 


zur EinschuBrichtung gefunden, da alle mittels Sekundarelektronen er- 
zeugten Bilder einen Astigmatismus in der EinschuBrichtung aufweisen. 


14 W. BayH: 


Die Ursache dieses Bildfehlers konnte bisher nicht geklart werden. Sie ist 
jedoch sicher nicht auf einen Fehler im Abbildungssystem zuriickzufith- 


a 


Fig. 5a u. b. Vergleich der Materialdifferenzierung bei verschiedener Auslésung der Elektronen: a Ionenaus- 
lésung, 35 keV Ionenenergie; b Elektronenauslésung, 15 keV Priméarenergie. Vel = 700, Vges = 1500 


Fig. 6. Mit Sekundarelektronen aufgenommene perlitische Stahloberflache. Vel = 600, Vges = 1800. 
Belichtungszeit: 2 sec 


ren. Es besteht die Méglichkeit, daB der Astigmatismus durch eine 
Raumladung verursacht wird, die von den Primirelektronen sowie von 
den elastisch und unelastisch gestreuten Elektronen hervorgerufen wird. 
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Grundsatzlich lieBe sich aber dieser Astigmatismus mit einem Stigmator 
beseitigen. 

Aus der Qualitat der Bilder kann entnommen werden, daB die ela- 
stisch gestreuten Elektronen keinen EinfluB auf die Abbildung haben. 
Die Energiedifferenz zwischen Sekundarelektronen und elastisch ge- 
streuten Elektronen betragt 15 keV, deshalb werden die elastisch ge- 
streuten Elektronen durch die feine Aperturbegrenzung ausgeblendet. 

Von besonderem Interesse ist ein Vergleich von Bildern, die mit 
Sekundarelektronen und ionenausgelésten Elektronen hergestellt wur- 
den. Die Fig. 4a und 4d demonstrieren den Unterschied. Die ionen- 
ausgelésten Elektronenbilder sind besser als die Sekundarelektronen- 
bilder. 

Fiir die Anwendung der Sekundirelektronen zur Abbildung spricht 
die weit geringere Beanspruchung der untersuchten Oberflache. Dagegen 
zeigt aber die Erfahrung, da8 mit Sekundirelektronen die Material- 
differenzierung weniger gut ist. Dies wird in den Fig. 5a und 5b, die bei 
einem Vakuum von 10-4 Torr aufgenommen wurden, besonders deutlich. 
Zur Vermeidung von Kohlenstoffniederschlagen befand sich das Objekt 
auf einer Temperatur von 150°C. Diese Beobachtung wird durch die 
geringen Unterschiede in den Sekundar-Emissionsfaktoren bei der hier 
verwendeten Primarenergie von 15 keV verstandlich. 

DaB trotzdem auch mit Sekundarelektronen, die von 15 kV-Primar- 
elektronen ausgelést wurden, ein plastisches Bild von hoher Auflésung 
und mit einer gewissen Materialdifferenzierung erzielt werden kann, 
demonstriert Fig. 6, die eine perlitische Stahloberflache wiedergibt. 


Herrn Professor Dr. G. MOLLENSTEDT verdanke ich Anregung und Férderung 
dieser Arbeit. 

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich fiir die freundliche Unter- 
stiitzung. Ferner wurde die Arbeit mit Mitteln durchgefiihrt, die dem Inhaber des 
Lehrstuhls fiir Experimentelle und Angewandte Physik von der Research Corpora- 
tion, New York, zur Verfiigung gestellt wurden. 
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Ionenbilder in Durchstrahlung 
Von 
G. MOLLENSTEDT, H. SEILER und G. JUNGER 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 19. August 1957) 


Die bisherigen, den Elektronenmikroskopen nachgebildeten Ionenmikroskope sind 
wegen der selbst in diinnsten Folien eintretenden starken Streuabsorption und der 
groBen chromatischen Verluste der Ionen nicht in der Lage, Bilder von durch- 
strahlten Objekten zu erzeugen. 


Folgender Weg erlaubt dagegen, Ionenbilder in Durchstrahlung zu erhalten: In 
Analogie zu dem von G. MOLLENSTEDT und L. Y. Huane entwickelten Réntgen- 
Bildwandler-Mikroskop wird das auf eine diinne metallisierte Kohlenstoff-Folie 
aufgelegte Objekt mit Ionen durchstrahlt. Die auf der Riickseite ausgelésten 
Elektronen werden mittels eines Immersions-Objektives abgebildet. 


Erste Lithium-Bilder in Durchstrahlung von Na-Dodezylsulfat und Muskovit- 
Einkristallen werden gezeigt und die Ahnlichkeit bzw. der Unterschied zu Elek- 
tronenbildern infolge echter Absorption und chromatischer Verluste bei Ionen und 
Streuabsorption bei Elektronen deutlich gemacht. 


Ein Ionenstrahl hat, verglichen mit einem Elektronenbiindel gleicher 


Volt-Energie, eine um den Faktor |/’"e kleinere de Broglie-Wellen- 
me 


lange, wenn m, und m, die Masse des Elektrons bzw. des Ions bedeuten. 
Diese Tatsache lieB die Idee aufkommen, statt der Elektronen im elektro- 
statischen Elektronenmikroskop nach elektrischer Umpolung positive 
Ionen zur Bilderzeugung zu verwenden, um infolge der Verringerung des 
Beugungsscheibchens dz = A/® das Auflésungsvermégen zu erhdhen. 
Die Experimente’ aber ergaben, daB es mit den bisherigen, den Elek- 
tronenmikroskopen nachgebildeten Ionenmikroskopen nicht méglich ist, 
das Auflésungsvermégen der Elektronenmikroskope zu erreichen, ge- 
schweige denn zu tiberbieten. Insbesondere mu8 darauf hingewiesen 
werden, daB bisher kein brauchbares Ionenbild bekanntgeworden ist, 
das mit Ionen aufgenommen wurde, die ein diinnes Objekt durchstrahlt 
haben. Der Grund dafiir ist klar: Sowohl der elastische als auch der 
unelastische Streuquerschnitt der Ionen gegeniiber den Atomen des 

1 Borrscu, H.: Naturwiss. 30, 111 (1942). 

* Borrscu, H.: Experientia [Basel] 3, 12 (1947). 

3 CHanson, P., u. C. Macnan: C. R. Acad. Sci. Paris 223, 1436 (4951). 


4 Cuanson, P., u. C. Macnan: C. R. Acad. Sci. Paris 238, 1797 (1954) 
5 Gauzit, M.: Ann. de Phys., Ser. XII 9, 683 (1954). 


Ionenbilder in I Jurchstrahlung Le 


Objektes ist wesentlich gréBer als der Streuquerschnitt von Elektronen 
gleicher Energie. Das hat zur Folge, daB Streuabsorption und chromati- 
sche Verluste, welche die Ionen beim Durchtritt durch die Objekte 
erleiden, so groB sind, daB eine Abbildung mittels einer elektrostatischen 
Linse sehr intensitaétsschwach und vollig unscharf und daher praktisch 
unmdoglich ist. 

Um aus diesen Schwierigkeiten herauszukommen und eine Ionen- 
mikroskopie in Durchstrahlung zu ermoglichen, schlugen die Verfasser 
folgenden Weg ein: Eine diinne, plangespannte und méglichst struktur- 
lose, mit 500 A Silber bedampfte Kohlenstoff-Folie nach BRADLEY ® oder 
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Fig. 1. Versuchsanordnung zur Erzeugung von Ionenbildern in Durchstrahlung. Die Bildwandlerfolie be- 
steht aus einer 500 A dicken Kohlenstoff- oder Kollodiumfolie, die auf der unteren Seite mit 500 A Silber 
bedampft ist 


Kollodium-Folie dient als Kathode eines 40 kV-Immersions-Objektives. 
Das abzubildende Objekt wird méglichst nahe an die obere Oberflache 
der Kohlenstoff-Folie gebracht (s. Fig.1) und in Analogie zu dem von 
G. MOLLENSTEDT und L. Y. HuANnG? entwickelten Ro6ntgen-Bildwandler- 
Mikroskop statt mit Réntgenstrahlen mit Lithium-Ionen von 70 kV 
durchstrahlt. ; 
Dann werden je nach Absorption und chromatischen Verlusten im 
Objekt mehr oder weniger Elektronen auf der Riickseite der Silberfolie 
infolge des Durchtritts von Ionen durch die Oberflache ausgelést. Das 
Immersions-Objektiv erzeugt dann mit den so ausgelosten Elektronen 
eine Abbildung des Objektes. Die Auflésung dieses Bildes ist natur- 
gem4B durch die Leistungsfahigkeit des Immersions-Objektives begrenzt. 
Jedoch ist die Auflésungsgrenze aller Voraussicht nach (eine exakte 
Abschitzung ist noch nicht mdglich, da die Energiebreite der auf der 


6 BRADLEY, D.E.: Brit. J. Appl. Phys. 5, 65 (1954). 
?7 MOLLENsTEDT, G., u. L.Y. Huane: Symposium on X-Ray Microscopy and 


Microradiography, Cambridge (England) 1956 ferner Z. Physik 149, 225—-253 


(1957). 
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Riickseite ausgelésten Elektronen noch nicht bestimmt wurde) von der 
GroBenordnung einiger hundert A. 

Diese Voraussage ist gut begriindet, da die als Kathode dienende 
Folie nicht das Objekt ist, wie bei den BrHNneschen® Durchstrahlungs- 
versuchen mit Elektronen oder wie bei einigen Durchstrahlungsbild- 
wandler-Aufnahmen mit Ionen von W. Hupic®, sondern nur als elek- 
tronenemittierende Folie fiir die durch das Objekt hindurchgegangenen 


Fig.2au. b. a Mit der in Fig.1 wiedergegebenen Versuchsanordnung aufgenommenes Ionenbild in Durch- 
strahlung. Objekt: Na-Dodezylsulfat-Plattchen. V =250. b Dasselbe Objekt im Elektronenmikroskop 
aufgenommen. V =250 


Ionen dient. Ware das Objekt selbst Kathode, so wiirde das Auflésungs- 
vermégen nach A. RECKNAGEL?® infolge der Objekt-Héhenunterschiede 
und Rauhigkeiten empfindlich herabgesetzt und etwa auf das Dreifache 
der Rauhigkeit begrenzt. 


Die Fig. 2a demonstriert ein nach diesemVerfahren aufgenommenes 
Ionenbild in Durchstrahlung. Als Objekt dienten Na-Dodezylsulfat- 
Plattchen, die aus einer alkoholischen Lésung auf der Oberflache der als 
Bildwandlerfolie dienenden Kohlenstoff-Silber-Schicht eingetrocknet 
wurden. Die elektronenoptische VergréBerung des Immersions-Objek- 
tives betrug 80. 


8 BeHNE, R.: Ann. Phys. 26, 385 (1936). 

® Husic, W.: Durchstrahlungs-Bildwandler fiir Korpuskularstrahlen. Optik 
1958 (im Druck). 

10 RECKNAGEL, A.: Z. Physik 120, 331 (1943). 
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In aller Deutlichkeit erkennt man im Ionenbild jetzt die Durchdrin- 
gung des Objektes durch die 70 kV-Ionen. Gegeniiber den bisherigen 


Ionenbildern, die als Information nur schwarz oder wei8 enthielten, 
zeigen sich jetzt Schwarzungsstufen. 

Die Ahnlichkeit dieses Ionenbildes mit einem 40 kV-Elektronenbild 
(Fig. 2b) ist iiberraschend, da fiir die Entstehung des Kontrastes 
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Fig. 4. Im Elektronenbild des in Fig. 3 gestrichelt eingezeichneten Gebie 
V = 300 


a 


tes treten Bragg-Reflexe auf. 


beim Ionenbild die echte Absorption (das Steckenbleiben im Objekt) 
und die Energieabgabe im Objekt maBgebend sind, wahrend fiir das 


Elektronenbild die Streuabsorption entscheidend ist. 
2Q* 
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Der Unterschied zwischen den beiden Verfahren kommt aber in 
hervorragender Weise zum Vorschein, wenn auf die Bildwandlerfolie 
eine diinne Einkristall-Glimmer-Lamelle von etwa 800 A Dicke gelegt 
wird. Wahrend im Elektronenmikroskop das bekannte Bild der Bragg- 
Reflexe (Fig. 4) zu erkennen ist, zeichnen die Ionen ein plastisches Bild 
der Lamelle (Fig. 3). 

VergréBerung und Auflésung der Ionenbilder in Durchstrahlung 
sollen in weiteren Experimenten gesteigert werden. Wenn auch das neue 
Verfahren in der Auflésung die besten Elektronenmikroskope nicht er- 
reichen kann, so erhalt man doch einen vertieften Einblick in die Ele- 
mentarvorgange der Wechselwirkung zwischen lIonenstrahlen und 
Materie, besonders dann, wenn Art und Energie der Ionen und die 
Ordnungszahl der Atome der Objekte variiert werden. 

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danken wir fiir freundliche Unter- 


stiitzung. Ferner wurde die Arbeit mit Mitteln durchgefiihrt, die dem Inhaber des 
Lehrstuhls von der Research Corporation, New York, zur Verfiigung gestellt wurden. 
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Obere Curie-Temperatur und Domanenstruktur 
in verschiedenen Gebieten 
von Seignettesalz-Kristallen 


Von 
Horst E. Mtser und Horst FLUNKERT 
Mit 10 Figuren im Text 


(Eingegangen am 27. Juli 1957) 


Es wurden Seignettesalzkristalle durch Abkiithlen einer ruhenden gesattigten 
Lésung geziichtet. Der Kristallteil, der durch alle ehemaligen au®eren (001)- 
Flachen gebildet wird (Gebiet I genannt), besitzt fast nur b-Domanen, der gesamte 
Rest des Kristalls (Gebiet II) fast nur c-Domanen. Der Curie-Punkt des Gebietes I 
liegt um 0,47-+0,05° héher als der Curie-Punkt des Gebietes II. Die relative freie 
Dielektrizitatskonstante in der ferroelektrischen Richtung steigt am Curie-Punkt 
in beiden Gebieten auf 15000. 


1. Einleitung 


In einer fritheren Arbeit wurde experimentell bestatigt, daB sich aus 
thermodynamischen Beziehungen alle mit der ferroelektrischen a-Achse 
des Seignettesalzes verkniipften elektromechanischen StoffgréBen be- 
rechnen lassen, wenn man nur eine ,,anomale“ und einige ,,wahre“ Stoff- 
gr6Ben kennt! . Sofern man keine extremen Anforderungen an die Ge- 
nauigkeit stellt und die Randbedingungen hinreichend genau beachtet, 
lassen sich fiir die Anwendung der thermodynamischen Verkniipfungen 
zwischen den StoffgréBen auch Messungen an verschiedenen Kristall- 
exemplaren miteinander kombinieren. Bei gréBerer MeBgenauigkeit 
erhalt man jedoch von Probe zu Probe systematische Abweichungen, 
deren nahere Untersuchung das Ziel dieser Arbeit ist. 

Da es den Anschein hatte, daB diese systematischen Abweichungen 
sich in erster Naherung als Parallelverschiebung der Curie-WeiBschen 
Geraden darstellen lassen, die z.B. fiir die reziproke Dielektrizitats- 
konstante in Richtung der a-Achse gelten, liegt es nahe, zur Ermittlung 
der gesuchten Unterschiede am Curie-Punkt zu messen, weil sie sich dort 
relativ am starksten bemerkbar machen. Da die Giiltigkeit der thermo- 
dynamischen Verkniipfungen gesichert ist, gentigt es, sich auf die Mes- 
sung einer StoffgréBe mit Curie-Weifscher Temperaturabhangigkeit zu 
beschranken. Hierfiir bietet sich die freie Dielektrizitatskonstante an, 
die sich durch eine einfache Kapazitatsmessung bequem ermitteln laBt. 


1 Miser, H.E.: Z. Physik 145, 621—638 (1956). 
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2. Die Ziichtung der Kristalle 

Die Kristalle wurden aus gesattigter Losung geziichtet. Ausgangs- 

~ os vi ~s u . 3 cite a 2 0/ 

substanz war Seignettesalz (p.a.) der Firma Merck mit weniger als 0,03 '% 
Fremdstoffen. Zur Bestimmung der Sattigungstemperatur wurde ein 
kleiner Kristall in die Lésung gehangt, deren Temperatur auf -4"/199 
konstant gehalten wurde. Bei Untersattigung sinkt vom eingehangten 
Kristall aus eine Schliere groBerer Konzentration zu Boden, bei Uber- 


sittigung steigt eine Schliere verringerter Konzentration vom Kristall 


Fig. 1. Seignettesalzkristalle, bei denen die Keime wahrend des Wachstums in der Lésung verschieden 
orientiert waren. Von links nach rechts: 1 Plattchen, das zwischen zwei Glasplatten geziichtet wurde. 
(100)-Flache oben, b-Achse horizontal. Das Gebiet II hebt sich durch eine starker ausgepragte Riefung deut- 
lich vom Gebiet I ab. 2 Kristall, der mit vertikaler c-Achse vom Boden des GefaBes aus geziichtet wurde. 
Die im Bild sichtbare (001)-Flache befand sich wahrend der Ziichtung auf dem Boden des Gefafes; sie enthalt 
eine Vertiefung, die infolge des Wachstumsdruckes entstanden ist. Die gegentiberliegende (001)-Flache ist 
glatt. 3 Kristall, der mit vertikaler c-Achse in der Losung hangend geziichtet wurde. Die obere Halfte des 
Gebietes I, in die der Aufhangedraht eingewachsen ist, zeigt eine deutliche Triibung, die man als die Halfte 
einer Sanduhr bezeichnen kann. 4 Kristall, der mit vertikaler b-Achse in der Lésung hangend geziichtet wurde. 
Als einzige Stérung kann man schwach den Kristallkeim und den eingewachsenen Aufhangedraht erkennen, 
Zwischen den Gebieten I und II ist kein Unterschied zu sehen. Das vor den Kristallen liegende Streichholz 
ermodglicht einen Gr6Benvergleich 


aus nach oben. Die Temperatur wurde so lange geadndert, bis die Schliere 
gerade verschwand. Auf diese Weise konnte die Sattigungstemperatur 
auf mindestens 4/,)° genau eingeregelt werden. 


Nachdem der in tiblicher Weise praparierte Keim in die Lésung ge- 
bracht worden war, wurde die Temperatur so abgesenkt, daB die lineare 
Wachstumsgeschwindigkeit etwa 3 mm/Tag betrug. Wenn die Linear- 
abmessungen der Kristalle etwa 3 cm erreicht hatten, wurde dieZiichtung 
beendet und ein neuer Keim in die Lésung gebracht. Die Ausgangs- 
temperatur bei Beginn der Ziichtung des ersten Kristalls lag stets unter 
38° C, die Temperatur beim Herausnehmen des letzten Kristalls stets 
tiber 16°C. Fiir jeden Kristall wurde die Temperatur im Verlauf des 
Wachstums um etwa 2° gesenkt. Die mittlere Ziichtungstemperatur 


scheint jedoch fiir die Eigenschaften der erhaltenen Kristalle belanglos 
zu sein, 
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Die Keime wurden mit vertikaler b- oder c-Achse in die Losung ge- 
hangt oder auf den Boden des GefaBes gelegt. Teilweise wurde auch bei 
vertikaler a-Achse zwischen horizontalen, etwa 1mm voneinander ent- 
fernten Glasplatten geziichtet; dabei entstanden Platten, die ohne weitere 
Bearbeitung oder Zerschneidung ausgemessen werden konnten, weil ihre 
groBten Flachen senkrecht zur a-Achse lagen. Durch die Orientierung 
des Keimes laBt sich die 4uBere Form der erhaltenen Kristalle und das 
AusmaB der von auBen sichtbaren Stérungen beeinflussen. Die wenig- 
sten Storungen erhielten wir bei vertikaler b-Achse und hangenden Kri- 
stallen. Einige der bei den verschiedenen Keimorientierungen erhaltenen 
Kristalle sind in Fig.1 abgebildet. Im folgenden soll derjenige Kristall- 
teil, der im Verlauf des Wachstums einmal eine auBere (001)-Flache war, 
das Gebiet I, der gesamte Rest des Kristalls das Gebiet II genannt wer- 
den. Bei einigen Keimorientierungen und bei zu groBer Wachstums- 
geschwindigkeit wird das Gebiet I als ,,Sanduhr“ sichtbar. Die Unter- 
schiede zwischen den Gebieten I und II, iiber die in den nachsten Ab- 
schnitten berichtet wird, sind unabhangig von der Ziichtungsmethode. 


Fiir die weiteren Untersuchungen wurden aus den Einkristallen mit 
einem feuchten Perlonfaden Platten von etwa 1mm Dicke heraus- 
geschnitten. Die Platten wurden dann feucht poliert, in eine schwach 
untersattigte Seignettesalzlésung gelegt und mit weichem Zellstoff ab- 
getrocknet. Die. Behandlung in schwach untersattigter Lésung wirkt 
auf die Oberflachen anscheinend ahnlich wie die Wasserhautbehandlung 
nach ASSELMEYER und BIENERT?; man erhalt auf diese Weise sehr sau- 
bere Oberflachen, die sich auch fiir optische Untersuchungen eignen. Fiir 
die elektrischen Messungen wurden Silberelektroden aufgedampft, wobei 
die Kristallplatten insgesamt weniger als 20 min im Vakuum blieben. 
Auch etwa der doppelte Aufenthalt im Vakuum (bei 18° C) veranderte 
die Ergebnisse nicht. 


3. Dielektrische Messungen 


Zur Messung von e, wie wir den relativen Wert der freien Dielektri- 
zitatskonstante bezeichnen wollen, wurden die metallisierten Kristall- 
platten in einen abgeschlossenen Behalter gebracht, in dem Schwefel- 
siurelésung vom spezifischen Gewicht 1,20 fiir die Aufrechterhaltung 
einer relativen Luftfeuchtigkeit von 79% sorgte. Die Temperatur war 
auf +4/,9° konstant und wurde mit einer absoluten Genauigkeit von 
1/,9° gemessen. Sie wurde so langsam gedndert, dab sich bei jeder Mes- 
sung mit Sicherheit ein thermisches Gleichgewicht eingestellt hatte. 
AuBerdem wurde stets bei fallender Temperatur gemessen, da hierbei 
die Nachwirkungserscheinungen weniger stark ins Gewicht fallen als bei 


2 AssELMEVER, F., u. W. BIENERT: Z. angew. Phys. 9, 253—255 (1957). 


24 


Horst E. Mtser und Horst FLUNKERT: 


steigender Temperatur®. Die Kapazitat der mit Elektroden versehenen 
Platten wurde an einer MeBbriicke mit MeBfeldstarken von weniger als 
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Fig. 2. Reziproke freie Dielektrizitaétskonstante 6 = 1/e in 
der Nahe der Curie-Temperatur. Die obere Kurve ent- 
spricht einer ,,schlechten‘‘ Kristallplatte, die untere Kurve 
einer ,,guten‘‘. Haufig erreicht man durch Abwaschen 
der Oberflache von ,,schlechten‘‘ Kristallen eine Verbesse- 
rung, d.h. die Kurven liegen bei erneuter Messung tiefer 
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Fig. 3. Die reziproke Dielektrizitatskonstante in der Nahe 
des Curie-Punktes fiir verschiedene Kristallplatten, die 
alle aus demselben Einkristallblock stammen 


100 V/m bei 3 kHz auf +10pF 
genau bestimmt. Die Genauig- 
keit, mit der auf diese Weise ¢ 
ermittelt werden konnte, war 
im allgemeinen besser als 5 %. 
Nur bei einzelnen sehr kleinen 
Kristallplatten sind grdBere 
Fehler méglich. 

Zum Curie-Punkt hin fallt 
von beiden Seiten der rezi- 
proke Wert 6B =1/e linear mit 
der Temperatur ab. Am Curie- 
Punkt wird ein Minimum in f, 
entsprechend dem Maximum 
in ¢, angenommen. Die Curie- 
Temperatur hangt von Verun- 
reinigungen und vom Druck 
ab*. Wenn also in einem Kri- 
stall inhomogene innere Span- 
nungen oder Verunreinigungen 
von Ortlich wechselnder Kon- 
zentration bestehen, wird der 
Minimalwert von f fiir ver- 
schiedene Kristallgebiete bei 
verschiedenen Temperaturen 
angenommen, so daB sich statt 
einer Spitze eine Abrundung 
der B-Kurven ergibt. In Fig. 2 
sind die MeBkurven. fiir zwei 
Kristallplatten dargestellt. Die 
abgerundete Kurve kann man 
sich entstanden denken aus 
mehreren Kurven mit Spitzen 
bei verschiedenen Tempera- 
turen. 

Bei fast allen Kristallplatten 
zeigte sich in den MeBkurven 


eine Aufspaltung des Minimums in zwei diskrete Extremstellen, oder es trat 
neben einer deutlich ausgepragten Spitze andeutungsweise eine weitere 


8 FLunkert, H., u. H.E. Miser: Phys. Verh. 8, 1411 (1957) 


4 Capy, W.G.: Piezoelectricity. New York: McGraw Hill 1946. 
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Spitze auf. Beispiele fiir derartige MeBkurven sind in Fig. 3 dargestellt. 
Wir konnten nachweisen, daB die Spitze bei der héheren Temperatur 
zum Gebiet I, die Spitze bei der tieferen Temperatur zum Gebiet II 
gehért: Trennt man die Gebiete I und IT durch Zerschneiden, so besitzt 
jedes Teilstiick der Platte nur einen (oberen) Curie-Punkt ohne weitere 
Anomalie. In Fig. 4 ist ein derartiges Ergebnis gezeigt. In allen unter- 
suchten Kristallblécken lag der Curie-Punkt des Gebietes I um 0,47 = 
0,05° hoher als der Curie-Punkt des Gebietes II. Vom einen zum anderen 
Kristallblock wurden Unterschiede in der absoluten Lage der beiden 
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Fig. 4. Reziproke freie Dielektrizitatskonstante einer Kristallplatte, die die Gebiete I und II enthalt, und die 
DK der Teilstiicke nach-der in der Skizze angedeuteten Zerschneidung. Die Schraffierung in der Skizze 
stellt die Domanenstruktur in den beiden Gebieten schematisch dar. (Vgl. hierzu den Text in Abschnitt 4) 
Curie-Punkte bis zu etwa 1,5° beobachtet, wahrscheinlich als Folge von 
unterschiedlichen Verunreinigungen. Zum Beispiel sinkt durch Verunrei- 
nigung mit 1% Ammoniumsalz der Curie-Punkt bereits um etwa 15°4. 

Um Verwechslungen mit dem unteren Curie-Punkt des Seignette- 
salzes bei —18° zu vermeiden, wollen wir den oberen Curie-Punkt des 
Gebietes I als den héheren (oberen), den des Gebietes II als den tieferen 
(oberen) Curie-Punkt bezeichnen. 

Nach allen Zerschneidungen war die Summe der Kapazitaten der 
Einzelplattchen gleich oder nur wenig gréBer als die Kapazitaét der Aus- 
gangsplatte. Die unzerschnittene Platte verhalt sich also elektrisch wie 
die Parallelschaltung der Teilplatten, wobei sich eine kleine Abweichung 
dadurch ergeben kann, daB bei unterschiedlicher DK in den beiden 
Gebieten die mit der elektrischen Polarisation verbundenen piezoelek- 
trischen Verformungen sich ebenfalls verschieden stark ausbilden und 


sich dabei mechanisch etwas behindern. 


4. Polarisationsoptische Untersuchungen 
Bekanntlich lassen sich im Polarisationsmikroskop die spontan pola- 
risierten Domiinen sichtbar machen. Nach Mitsui und Furvicut?® 


5 Mitsui, T., u. J. FuRutcHi: Phys. Rev. 90, 193—202 (1953). 
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bilden sich die Doménen in Streifen parallel zur b- oder c-Achse aus. 
Man spricht dementsprechend von b- oder c-Domanen. 

Wir konnten feststellen, daB sich bei frisch geziichteten Kristallen 
im Gebiet I fast nur b-Domanen, im Gebiet II fast nur c-Domanen be- 
finden (vgl. Fig. 6). Einschliisse von Domanen mit der jeweils anderen 
Wandrichtung kommen in beiden Gebieten vor. Es entsteht die Frage, 
ob die Curie-Temperatur von der Lage der Platte im Kristallblock oder 
von der Domanenstruktur abhangt. Hierzu wurde aus dem Gebiet II 
einer Kristallplatte ein verhaltnismaBig groBer EinschluB von 6-Domanen 
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Fig. 5. Reziproke freie Dielektrizitatskonstante einer Kristallplatte mit den Gebieten I und II und die DK 
eines kleinen Teilstiickes mit b-Domanen aus dem Gebiet II. Die gestrichelte Linie stellt die Grenzen zwischen 
den Gebieten I und II dar, die ausgezogene Linie grenzt das herausgeschnittene kleine Kristallsttickchen ab 


herausgeschnitten. Die DK-Messung an diesem kleinen Kristallstiick mit 
den Abmessungen 14,9 x 1,9 x 0,97 mm? zeigt einwandfrei (Fig. 5), daB 
auch fiir dieses b-Domanengebiet der tiefere Curie-Punkt giiltig ist. Ent- 
sprechend trat fiir c-Domanen des Gebietes I der héhere Curie-Punkt auf. 
Die Curie-Temperatur wird also vom Ort im Ausgangskristall bestimmt und 
nicht von der Domanenstruktur. 

Verschiedene Domanenstrukturen sind in den Fig. 6—10 abgebildet. 
In Fig. 6 sieht man Ubersichtsaufnahmen von fiinf Kristallplatten aus 
einem Einkristall, die zwischen gekreuzten Polarisatoren photographiert 
wurden. Mit zwei Platten wurde eine Warmebehandlung durchgefiihrt; 
nach dem Abkiithlen unter den Curie-Punkt bildeten sich kaum noch 
b-Domanen, sondern fast nur die nach Mitsur und Furuicut® stabileren 
c-Domanen aus. Trotzdem bleibt die Grenze zwischen den Gebieten I 
und II sichtbar. Haufig ist sie polarisationsoptisch sogar oberhalb des 
Curie-Punktes noch zu sehen, selbst wenn der Kristall in unpolarisiertem 
Licht vollig stérungsfrei erscheint. Ein Beispiel hierfiir ist in Fig. 7 ab- — 
gebildet. In manchen Fallen ist oberhalb des Curie-Punktes auch eine 
scheinbare Domanenstruktur sichtbar. Es handelt sich dabei jedoch 
stets um mechanische Spannungen; teilweise kann man in der Nahe 
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derartiger Scheindomanen kleine Risse in den Kristallplatten sehen. 
Beim Abkiihlen unter den. Curie-Punkt richten sich die Domanen nach 


b ACC. inn LEG 


Fig. 7. Grenze zwischen den Gebieten I und II im Polarisationsmikroskop unterhalb und oberhalb des Curie- 

Punktes, Oberhalb des Curie-Punktes sind beide Dunkelstellungen wiedergegeben; auBer einer schwachen 

Oberflachenstruktur sieht man dort nur noch die Helligkeitsunterschiede, mit der die beiden Gebiete zwischen 
gekreuzten Polarisatoren erscheinen 


derartigen Spannungen aus, wie an einem Beispiel in Fig. 8 gezeigt ist. 
Uber den Einflu8 mechanischer Spannungen auf die Domanenstruktur 


@ 209C tm 28C 


Fig. 8. Spannungsstreifen oberhalb des Curie-Punktes, in beiden Dunkelstellungen wiedergegeben, beein- 

flussen die Domanenstruktur, die sich unterhalb des Curie-Punktes ausbildet. Die Platten hatten 15 Jahre 

lang bei Zimmertemperatur gelagert und besafen, von den Domanen in den Spannungsstreifen abgesehen, 
fast nur 6-Domanen. Die in den Bildern sichtbare Schrigstreifung ist eine Oberflichenstruktur 


wurde schon von mehreren Verfassern berichtet »® Solche durch Span- 
nungen hervorgerufenen Domianen sind gegen eine -vorausgegangene 
Warmebehandlung viel bestaéndiger als andere Dominenstrukturen. 


6 FiscHer, E.: Naturwiss. 41, 116—117 (1954). 
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Lagert man die Kristallplatten mehrere Monate, so bilden sich 
kompliziertere Domanenanordnungen aus (lig. 9). Besonders auffallig 


Fig.9. Domanenstruktur, die fiir eine abgelagerte Kristallplatte (3 Monate bei etwa 20° C und 79% relativer 
Luftfeuchtigkeit) typisch ist. VergroBerung 30-fach 


sind dabei die gleichmaBigen spitzen Auslaufe von Domanen, die auf 
ein Gebiet mit senkrechter Wandrichtung stoBen (Fig. 10). Eine Warme- 


Fig. 10. Typische Spitzen in der Domanenstruktur eines abgelagerten Kristalls beim Auftreffen von b- auf 
c-Domianen. VergréBerung 30-fach 


behandlung fiihrt wieder auf einfachere Domanenstrukturen. An etwa 
45 Jahre alten, industriell hergestellten Kristallen fanden sich auffallen- 
derweise fast nur sehr schmale )-Domanen (vgl. Fig. 8), die auch nach 
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langerer Erwairmung tiber den Curie-Punkt immer wieder zum Vorschein 
kamen. Méglicherweise stammen diese Platten aus dem Gebiet I von 
sehr groBen Einkristallen, und die Struktur ist durch die lange Lagerung 
stabiler geworden. 


5. Diskussion 


Die Abhangigkeit der Curie-Temperatur von der Lage im Kristall 
entsteht vermutlich durch eine beim Wachstum auftretende Verzerrung 
des Gitters. Es kann sich dabei nicht um eine Verspannung der beiden 
Gebiete gegeneinander handeln, denn dann miiBte der Effekt beim Zer- 
schneiden verschwinden, sondern es miissen Baufehler unterschiedlichen 
AusmaBes in den verschiedenen Wachstumsgebieten vorliegen. Der hier 
beschriebene Effekt diirfte verwandt sein mit der Abhangigkeit der ferro- 
elektrischen Hysterese von der Lage im urspriinglichen Einkristall bei 
Guanidin-Aluminium-Sulfat-Hexahydrat (GASH), die von HOLDEN u. 
Mitarb.’” kiirzlich beobachtet wurde. 


Im allgemeinen erklart man sichtbare ,,Sanduhren“ in Kristallen 
damit, da8 Verunreinigungen an verschiedenen Wachstumsflachen in 
verschiedener Konzentration eingebaut werden. Da die Curie-Tempe- 
ratur des Seignettesalzes mit wachsender Verunreinigung sinkt*, legt 
die Erklarung nahe, daB das Gebiet II starker verunreinigt ist als das 
Gebiet I. Jedoch weist bei schlechtem Wachstum vorwiegend das 
Gebiet I mit dem héheren Curie-Punkt die sichtbaren St6rungen auf 
(vgl. Fig.1, zweiter Kristall von rechts), so daB8 dort vermutlich auch 
Verunreinigungen bevorzugt eingebaut werden. Noch wesentlicher ist 
die Konstanz des Abstandes der beiden Curie-Punkte voneinander. 
Geringe Verunreinigungen sind in unseren Kristallen vorhanden und 
dafiir verantwortlich, daB die oberen Curie-Punkte von Kristallblock 
zu Kristallblock unterschiedlich sind. Wenn Verunreinigungen auch fiir 
die Differenz zwischen hoherem und tieferem Curie-Punkt verantwortlich 
waren, miiBte die Differenz einen Gang mit dem absoluten Wert der 
Curie-Temperatur zeigen. Das wurde jedoch auch nicht andeutungs- 
weise gefunden. 


Die Curie-Konstanten aus dem Curie-WeiBschen Gesetz fiir ¢ lagen 
bei allen untersuchten Kristallen in beiden Gebieten nahe bei 2,70 - 103. 
Dieser Wert gilt fiir Temperaturen unmittelbar oberhalb des Curie- 
Punktes. Ein Vergleich mit dem von 24 bis 32° C giiltigen Wert 2,27-1031 
stimmt mit der schon frither ausgesprochenen Vermutung iiberein, daB 
eine tiber einen gréBeren Temperaturbereich ausgefiihrte sehr genaue 
Messung keine Gerade, sondern eine leicht gekriimmte Kurve fiir B er- 


? HoLpen, A.N., W.J. Merz, J.P. RemMErKA u. B.T. Marrutas: Phys. Rev. 
101, 962—966 (1956). 
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geben wiirde, bei der bis zum Auflésungspunkt bei 55° C keine weitere 
Temperatur mehr besonders ausgezeichnet ist. 

Das tiberwiegende Auftreten von b-Domianen im Gebiet I und von 
c-Domanen im Gebiet II legt den Gedanken nahe, daB auf Grund der 
Wachstumsbedingungen die Wande bevorzugt parallel zur duBeren 
Kristallbegrenzung liegen. Das ware zu erwarten, wenn jeweils nach 
st6rungsfreiem Wachstum einer Schicht von Domiinendicke eine ge- 
storte Schicht eingelagert wird, und diese eine bevorzugte Lage fiir eine 
Wand darstellt. Vielleicht besteht hier ein Zusammenhang zu dem 
Ergebnis von STRAUBEL-FISCHER’, daB sich b-Domanen stets parallel 
zur a-Achse in die Tiefe hinein fortsetzen, wahrend die c-Domanen mit 
der a-Achse einen Winkel einschlieBen. Die von STRAUBEL-FISCHER 
angegebenen Winkel (bis 15°) reichen allerdings fiir diese Erklarung nicht 
aus. Zur Klarung dieser Frage miissen weitere Ergebnisse, insbesondere 
tiber die Tiefenausdehnung der Domanen in den beiden Gebieten, ab- 
gewartet werden. 

Die Annahme eines schichtweisen Einbaus von Stérungen erfaBt 
jedoch, wie man schon durch die mégliche Anderung der Domanen- 
struktur nach einer Warmebehandlung sieht, nur einen von vielen Griin- 
den fiir die jeweilige Wandlage. Es erscheint jedoch nicht gerecht- 
fertigt, die elektrostatische Streufeldenergie mit in die Betrachtungen 
einzubeziehen. Die Domanenstruktur erwies sich namlich bei allen 
unseren Untersuchungen unabhangig davon, ob der Kristall mit kurz- 
schlieBenden Elektroden versehen war oder nicht; auch zwischen Kri- 
stallen, die bei Temperaturen unterhalb oder oberhalb des Curie-Punktes 
gewachsen waren, war kein Unterschied in der Domanenstruktur fest- 
zustellen. 

Weiterhin kann man sich die Frage stellen, ob der ¢-Wert, der am 
Curie-Punkt angenommen wird, nur durch Stérungen im Kristallbau 
bedingt ist, oder ob ¢ auch bei véllig einwandfrei gebauten Kristallen 
keine beliebig hohen Werte annimmt. An unseren besten Kristallen 
fanden wir fiir den Curie-Punkt ¢=15000. Fiir Stéreinfltisse kann man 
folgende Abschatzung machen: 

a) Bei einer entwdsserten Oberflachenschicht oder einer Schmutz- 
schicht mit der relativen Dielektrizitatskonstante ¢, und der Dicke w 
zwischen Kristall und Elektroden wiirde man bei dielektrisch unendlich 
weichem Material einen MeBwert ¢=e,-d/w erhalten. Fir e,=10, 
d=1mm und ¢=15000 folgt daraus w=0,6pu. Eine gestorte Ober- 
flachenschicht der GréBenordnung 300 my auf jeder Seite ist aber nicht 
unmoglich. Das Absinken des am Curie-Punkt angenommenen Maximal- 
wertes von ¢ mit fallender Luftfeuchtigkeit ° 1aBt sich mit dieser Annahme 


8 SrTRAUBEL-FISCHER, E.: Naturwiss. 44, 230—231 (1957). 
8 Kawai, Hu J. Phys.Soc. Jap. 3, 8—12 (1948). 


32. Miser und FLunKERT: Curie-Temperatur von Seignettesalz-Kristallen 


durch eine entwisserte Oberflichenschicht erklaren, deren Dicke mit 
sinkender Luftfeuchtigkeit. zunimmt. 

b) Wenn man den Einbau von Fremdstoffen mit einer DK e, ~10 
sich ganz grob kontinuumsmaBig so vorstellt, daB am Ort eines Fremd- 
molekiils die DK ¢, und in der Umgebung die DK des ungestérten 
Seignettesalzes herrscht, so erhalt man die GréBenordnung des Ein- 
flusses der eingebauten Stérung, indem man alle Fremdmolekiile auf eine 
Schicht zusammenzieht. Die DK des Seignettesalzes in der b- und c-Rich- 
tung liegt ja ebenfalls in der GréBenordnung 10, und damit fiihrt nicht 
nur ein geradliniges Durchsetzen der St6rung mit dem elektrischen FluB, 
sondern auch ein Umweg des Flusses um die St6rung herum iiber di- 
elektrisch harte Wegstrecken. Unter dieser Annahme wiirden 0,06 (Vo- 
lumen-)% Verunreinigungen keine héheren MeBwerte als 15 000 zulassen. 

Es erscheint deshalb durchaus méglich, daB die DK von vollig st6- 
rungsfreiem Seignettesalz am Curie-Punkt tatsachlich beliebig groB wird. 
Der am Curie-Punkt angenommene Wert beschriebe dann lediglich die 
Reinheit und Homogenitat des Kristalls. 


Wir moéchten Herrn Professor Dr. H. Bittet fiir das standige fordernde Interesse 
an diesen Untersuchungen und fiir die Bereitstellung von Institutsmitteln herzlich 
danken. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Bonn 


Ein Halbleiterdetektor 
fiir Schwefel- und Selenmolekularstrahlen 


Von 
W. GEBHARDT und O. OsBERGHAUS 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 6. September 1957 


Die Widerstandsanderung von Halbleitern bei Einlagerung von Fremdatomen kann 
zum Nachweis von Molekularstrahlen verwendet werden. Kupferoxydul-Schichten 
und Cadmiumsulfid-Einkristalle wurden auf ihre Eignung als Detektor fiir Schwe- 
fel- und Selenmolekularstrahlen untersucht. Cu,O-Schichten erweisen sich als 
gut geeignet fiir den Nachweis von Schwefel und Selen. Die Reproduzierbarkeit 
ist ausreichend, und die Schichten sind iiber langere Zeit brauchbar. Die untere 
Nachweisgrenze liegt bei Molekularstrahlintensitaten von etwa 108 Molekiilen S, 
pro cm? und sec. Der Zeitbedarf fiir eine Messung ist etwa 1 min. Bei den CdS- 
Einkristallen ist die Empfindlichkeit erheblich kleiner und sehr von den indi- 
viduellen Kristalleigenschaften abhangig. Die Praparate sind auBerdem jeweils nur 
fiir eine kleine Zahl von Messungen verwendbar. 


MeBverfahren 


Der quantitative Nachweis von neutralen Atom- bzw. Molekular- 
strahlen erfordert verhaltnismaBig groBen Aufwand, wenn man vom 
Langmuir-Taylor-Detektor fiir Alkali-Atome absieht. Deshalb erscheint 
es immer noch lohnend, sich nach einfachen Nachweismethoden umzu- 
sehen. Nun ist bekannt, daB Halbleiter geeigneter Zusammensetzung 
ihren Widerstand schon bei sehr kleinen Verunreinigungen erheblich 
verandern. FRICKE und FrIEDBURG [J] haben am Beispiel einer Cu,O- 
Schicht in einem Jod-Molekularstrahl gezeigt, daB diese Widerstands- 
anderung zur Messung von Molekularstrahlintensitaten verwendet 
werden kann. 

Die Messung gestaltet sich folgendermaBen: Man ,,belichtet’ den 
Halbleiter im Vakuum eine bestimmte Zeit mit dem Molekularstrahl. 
Die dabei auftretende Widerstandsanderung wird gemessen. Dann heizt 
man bei einer definierten Temperatur die Fremdatome bis zum Anfangs- 
wert des Widerstandes aus und kann eine neue Messung anschlieBen. 

Bei der Messung bilden die nicht mit den metallischen Elektroden 
bedeckten Teile des Halbleiters einen Detektorspalt von einigen Milli- 
metern Lange und einigen zehntel Millimetern Breite. Halbleiterschicht 
und Elektroden sind auf ein diinnes Quarzplattchen aufgebracht, das 


mit seiner Unterseite auf einem kleinen Kupferklotz aufliegt und so 
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meBbar auf erhdhte Temperatur gebracht werden kann. Die Wider- 
standsmessung erfolgt in einer Briickenschaltung mit Elektrometer- 
réhrenverstarker und Galvanometer als Anzeigegerat. Bis zu Wider- 
standen von 10°Q hinauf sind Widerstandsaénderungen von 0,3% noch 
feststellbar. 

Es wurde nach einem Molekularstrahldetektor fiir die Elemente der 
Sauerstoffgruppe des Periodischen Systems gesucht. Dafiir kommen auf 
Grund ihrer bekannten Halbleitereigenschaften unter anderem in Frage 
PbS, CdS, Cu,O und ZnO. Gemessen wurden aufgedampfte Cu,O- 
Schichten und diinne CdS-Einkristalle in Schwefel- und Selenmolekular- 
strahlen. 


Messungen an Cu,0-Schichten 


Als Elektrodenmaterial wurde Aluminium auf diinne Quarzplatten 
aufgedampft und dabei ein Spalt von 0,2 bis 0,5 mm frei gelassen. Die 
Kontakte wurden beglimmt und bei einem Restgasdruck von etwa 
AY, 2-10-° Torr mit einer sehr 

diinnen Kupferschicht be- 

ae dampft. Als MaB fiir die 

yi Schichtdicke diente der 
7A Widerstand der aufge- 
} pike dampften Schicht wah- 
I ye ye rend des Bedampfens. Der 
— unmittelbar nach dem 

i Y Aufdampfen im Vakuum 
gemessene Widerstand R 
, ist keineswegs durch die 
: metallische Leitfahigkeit 
= sie des Kupfers gegeben. Eine 
lage Abschatzung der Schicht- 
dicke aus der verdampf- 

: ten Kupfermenge ergibt 

(die Me hte ORAM AP Re 
ey od. “88 veh Spalt von 10mm Lange 
Fig.1. Beschreibung siehe Text und 0, 4mm Breit e errech- 
net man daraus fiir metal- 

lisches Kupfer einen Widerstand von etwa 0,02 Q, wahrend 150 Q 
gemessen wurden. Die Schicht ist nach dem Aufdampfen ein Gemisch 
von Cu,O und Cu mit eingelagerten Gasatomen [2]. Trotz der Ver- 
unreinigungen erlaubt es die Widerstandsmessung, bei Konstanthaltung 
von Restgasdruck und Aufdampfgeschwindigkeit eine reproduzierbare 
Schichtdicke herzustellen. Wird die Schicht bei 130°C unter Atmo- 
spharendruck etwa 1 Std getempert, so steigt der Widerstand auf 
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ungefahr 10°Q an. Das Verhalten einer so oxvdierten Schicht beim Hoch- 
. . Zz be . ~* . 3 . 

heizen im Vakuum zeigt Fig.4. Der Widerstand sinkt zunachst ab 

(Zweig I), kommt dann bei héherer Temperatur in einen Instabilitats- 

bereich und erreicht nach Durchlaufen eines Minimums in wenigen 

Minuten bei 200° C einen 


stabilen Wert. Nach die- % Cl San werer { 42 by Selen 
sem Ausheizverfahren ist F a 7-779 
: J=29°10 J=2,9:70" 
der Widerstand eine ein- 0 ; 
deutige Funktion der Tem- 
peratur (Zweig II). Nach 
Lagern an der Luft bzw. 
nach Beschu8 mit einem “50 
Selen- oder Schwefelmole- 
kularstrahl unterhalb von 
100° C_ wiederholt — sich 1 2 
beim Hochheizen die ganze AG “a -——___ ~ 
Erscheinung: Der Wider- aie rte a “4 ie WA 
stand durchlauft wiederum fae > aa fo fa) pie 
einen Instabilitatsbereich,  ¢ Je eee 0o- ae: 


bis nach Ausheizung bei 
200° C ein stabiler Zustand 
erreicht wird. Offenbar wird 
bei dieser Temperatur’ ein 
Uberschu8 von Sauerstoff, 
Schwefel oder Selen aus der 


Schicht ausgeheizt. 3 4 
Es zeigt sich, daB -w ee er en ee 
tz 5% 60 tse] t 60 t(sec] 


die »,Empfindlichkeit"’ des Fig. 2. Widerstandsénderung AR/R, einer Cu,O-Schicht im 
Detektors (die relative Schwefel- bzw. Selenmolekularstrahl bei zwei verschiedenen 
Pisigetondemndermng bei ee ene eeicornele cumiaiae 
BeschuB mit einer vorge- J ist die Zahl der S,- oder Se,-Molekiile pro cm? und sec im 
gebenen Zahl von S,- oder Dies 

Seg-Molekiilen) vom Schichtwiderstand R beim Aufdampfen nahezu un- 
abhangig ist, solange R zwischen 50 und 1000 Q liegt. Eine Erhéhung 
der Empfindlichkeit 1aBt sich erreichen, wenn die Schicht auf eine 
aufgerauhte Quarzoberflache aufgedampft wird. 

Praparate mit Aluminium als Kontaktmaterial weisen auch nach 
langerem Gebrauch keine Gleichrichtereffekte auf, die ee Anderung 
der Kontakte anzeigen wiirden. Die Unruhe des Mefstromes, die die 
Empfindlichkeit des Detektors begrenzt, ist bei den meisten Praparaten 
etwa 0,3%. VergrdBert sich die Unruhe nach einigen Stunden, so laBt 
sich eine erneute Beruhigung dadurch erreichen, daB man bei 200° C 
einige Minuten 220 V Wechselstrom an den Halbleiter legt. 

. 
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Fig. 2 zeigt einige typische MeBkurven fiir Schichten mit einem 
Widerstand von etwa 109Q bei einer Arbeitstemperatur von 119 bzw. 
130°C. Die Praéparate wurden jeweils 15 sec dem Molekularstrahl aus- 
gesetzt. Der Widerstand nimmt dabei ab und steigt nach Abschalten 
des Strahles langsam wieder an, wobei die Geschwindigkeit des Wieder- 
anstiegs von der Temperatur des Halbleiters abhangt, wie der Unter- 
schied zwischen den MeBkurven 1 bzw. 2 und 3 bzw. 4 zeigt. Bei der 
Temperatur von 130° C sind Intensitatsmes- 
ms sungen im Abstand von 1 bis 2 min mdglich. 

[ \ Wie man sieht, ist die Empfindlichkeit fiir 


4 /nfensitat 


Selen gréBer als fiir Schwefel. 

Der Zusammenhang zwischen der Zahl NV 
der Molekiile, die auf die Schicht treffen, 
und der Widerstandsinderung AR ist nicht 
linear, sondern folgt annahernd dem Gesetz 
AR/R, ~N?. 

Bei 15 sec MeBzeit betragt die kleinste 
noch feststellbare Molekularstrahl-Intensitat 
etwa 10® Molekiile Ss pro cm? und sec. MaB- 
gebend fiir die Genauigkeit einer Intensitats- 

messung ist vor allem die Temperaturkonstanz 

9 4787 bile 0470 Ube U7 OH? = des Halbleiters. Eine Schwankung der Halb- 

ES ae ena Sag leitertemperatur um 1° verursacht eine Emp- 

findlichkeitsinderung von etwa 10%. Die 

Messungen werden um so empfindlicher, je tiefer die Temperatur der 

Cu,O-Schicht ist, wobei dann allerdings eine gréBere Ausheizzeit in Kauf 
genommen werden muB. 


Fig. 3 zeigt einen mit dem Cu,O-Detektor durchgemessenen Schwefel- 
molekularstrahl. Die ausgezogene Kurve ist aus der Geometrie der 
Anordnung errechnet. 


Messungen an Cadmiumsulfid-Einkristallen 


Versuche, Cadmiumsulfidschichten aufzudampfen, wurden wegen zu 
groBer Schwierigkeiten abgebrochen, obwohl es natiirlich wiinschenswert 
ist, als Molekularstrahldetektor eine méglichst diinne Halbleiterschicht 
zur Verfiigung zu haben. Fiir die Messungen muBten darum Cadmium- 
sulfid-Einkristalle verwendet werden, die Abmessungen von etwa 
1 x 5 mm haben und ungefahr 0,1 mm dick sind. Diese Kristalle wurden 
uns vom Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Bonn freund- 
licherweise zur Verfiigung gestellt. Die CdS-Kristalle wurden mit 
Siliconharz auf ein diinnes Quarzplattchen aufgekittet und nach Be- 
glimmen mit Aluminiumelektroden bedampft [3], wobei ein Spalt von 
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etwa 0,2 mm Breite durch Abschattung frei gehalten wurde. Das Cad- 
miumsulfid la8t sich durch Ausheizen bei 400°C fiir den Molekular- 
strahInachweis aktivieren. Leider ist die Unruhe des Widerstandes von 
etwa 10° erheblich gréBer als bei den Cu,O-Schichten (etwa 1%). 
AuBerdem ist die Empfindlichkeit wesentlich kleiner. Bei BeschuB mit 
Schwefel andert sich der Widerstand um etwa 10% bei einer Strahl- 
intensitat von 101 Molekiilen/cm?-sec und 90sec Expositionszeit. 
Die Reproduzierbarkeit ist schlecht, und die Empfindlichkeit nimmt 
_ bei jeder weiteren Messung ab. Etwas giinstiger liegen die Verhiiltnisse 
beim Selen. Hier erwies sich allerdings von vier untersuchten Kristallen 
nur einer als empfindlich. Die Widerstandsinderung bei 10!3 Mole- 
kiilen / cm? - sec ist etwa 30%. Beim Selen laBt sich die Messung einige 
Male wiederholen, aber auch hier ist die Reproduzierbarkeit schlechter 
als beim Cu,O, und nach einer gewissen Zeit sinkt die Empfindlichkeit ab, 
weil sich das aufgenommene Selen offenbar nicht quantitativ ausheizen 
1aBt. 

Es ist wahrscheinlich, daB aufgedampfte CdS-Schichten wesentlich 
giinstigere Eigenschaften zeigen. 

Herrn Professor Dr. W. Paut danken wir fiir die standige Unterstiitzung und 
Férderung dieser Arbeit. Herrn Dr. J. FAsSsBENDER haben wir fiir seine bereit- 
willige Hilfe und wertvolle Ratschlage bei der Praparierung der Halbleiterschichten 
und Kontakte zu dgnken:. : 
eecpcpssd forest ecrenhey > fii 4 _ Literatur — 
ae Fricke, G., u. H. Frrepeure: Z. Physik 141, 171 (1955). —- [2] Maver, HL: 
Physik diinner ‘Schichten, Bd. II, S. 2934f. Stuttgart 1955. — Le FASSBENDER, J 
Z. Physik 145, 301 (1956). sectasboctw 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Bonn 


Das Zerfallsschema des Ag!” 


Von 
M. RAETHER 
Mit 12 Figuren im Text 
(Eingegangen am 14. September 1957) 


Der Zerfall des Ag!®® wurde mit einem Koinzidenz-Spektrometer untersucht. Neben 
den bisher bekannten y-Linien des Tochterkerns Pd!° wurde eine neue Linie bei 
1090 keV gefunden. Koinzidenzmessungen ergaben ein neues koinzidentes Linien- 
paar 281—393 keV. Durch Winkelkorrelationsmessungen wurden die Spins 
der 281 und 345 keV-Niveaus zu 7/2 bzw. 5/2 bestimmt. Die Spinzuordnung fir 
die 443—654 keV-Kaskade ist nicht eindeutig, da offenbar eine Multipolmischung 
vorliegt. Fiir die Lebensdauer der 281 und 443 keV-Niveaus werden obere Grenzen 
angegeben. Unter Verwertung aller MeSergebnisse wird ein Zerfallsschema vor- 
geschlagen. 


Ag? geht durch Elektroneneinfang mit einer Halbwertszeit von 40° 
in angeregte Zustande von Pd? iiber. Der Spin des Grundzustands von 
Pd! ist aus Hyperfeinstruktur- 


Tabelle 1 messungen zu J=5/2+ bekannt. 
K/L + M-Kon- Es bestand die Absicht, im Insti- 
Energie} Relative Intensitat versions- tut mit einer Molekularstrahlappa- 
(keV) koeffizienten 5 
ratur den Spin des Grundzustands 
64 40 5 von Ag? zu messen, und unter Ver- 
57 ech ural X wendung dieser Information das 
schwac , ; 
281 6a = noch sehr wenig bekannte Zerfalls- 
319 schwach schema des Ag!® naher zu unter- 
ee : . es oe suchen. Durch Messung von Winkel- 
393 eres } korrelationen sollte versucht werden, 
6) a 7,0 die Spins von angeregten Zustanden 
_ 3 des Pd! zu bestimmen. 
Koinzidenzmessungen ergaben drei Inzwischen wurde der Spin des 
koinzidente Paare: 105 : 
re epee Grundzustands von Ag!® bereits 
319331 keV von NIERENBERG [1] zu I=1/2 ge- 
443—654 keV messen, so daB der Ausgangszustand 


nunmehr festliegt. 

Der Zerfall des Ag! wurde von verschiedenen Autoren untersucht 
[2], [3], [4]. Die letzten Messungen von Haywarp und Hoprss [4], 
die mit einem f-Spektrometer und Szintillationsspektrometer durch- 
gefiihrt wurden, zeigten, da der Zerfall des Ag! von folgenden y-Linien 
begleitet ist (Tabelle 1). 
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Aus den K/L + M-Konversionskoeffizienten hat HAYWARD  ge- 
schlossen, daB es sich bei der 64 und 284 keV-Linie um einen M,-, bei der 
345 keV-Linie um einen £,-Ubergang handelt, und diese Linien wie folgt 
in das Zerfallsschema eingeordnet (Fig. 1): 


Pa Ag” 
gf ak el) 
/ 
/ 
/ 
/ 
/ 
345 keV 500 
6# keV 
s 
N 200 
a I=Jgt S 
Fig.1. Einordnung der 64, 281 und 345 keV- aN 
Linien in das Zerfallsschema des Ag® nach 
HaywarbD 700 
Ein vollstandiges Zerfallssche- 50 | 
ma wurde nicht angegeben. 
Auf das von JoHNson [3] 
angegebene Zerfallsschema soll 2 
nicht naher eingegangen werden, 
da es zahlreiche Widerspriiche -22-8 -% 0 4 8 12 1°20? se 
zu den bisherigen Messungen ent- Verzogerung 
hilt. Fig. 2. Koinzidenzauflosungskurve fiir die 


1,17—1,33 MeV-Kaskade des Ni® 
Experimentelle Anordnung. (Ordinate in willkiirlichen Einheiten) 
Fiir die folgenden Messungen 
wurde ein Koinzidenz-Spektrometer nach BELL [6] verwendet. Als Szin- 
tillationszahler dienten RCA-Multiplier 6342 mit Na J-Kristallen 1 x 41/3’’ 
der Firma Harshaw. Die Auflésungszeit konnte je nach Energie der 
y-Quanten yon 2-10°% bis 2-10 8sec fiir 1MeV und 6-10°% bis 
2-108sec fiir 150keV variiert werden. Die Leistungsfahigkeit des 
Spektrometers wird durch eine Auflésungskurve fiir die 1,17—1,33 MeV- 


Kaskade von Ni® gezeigt (Fig. 2). 


Praparatherstellung. Das Ag! wurde durch die Reaktionen Rh? 
(a, 2m) Agi und Pd! (p, 2) Ag!> hergestellt. Bei der Rh («, 2m)- 
Reaktion wurde ein Rhodiumtarget von 0,2mm Starke im Amster- 
damer Zyklotron 2 Std mit 1 bis 2 uA «-Teilchen von 50 MeV bestrahlt. 
Das Rhodium wurde anschlieBend in einem Gemisch von KHSO, und 
_ H,SO, bei etwa 300° C eine Woche lang geldst, 5 mg Ag,SO, als Trager 
zugesetzt und das Ag als AgCl gefallt. Das AgCl wurde in KCN-Lésung 
geldst und in ein Glasréhrchen von 2 mm Durchmesser, 3 cm Lange und 
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0,1mm Wandstirke gefiillt. Die Aktivitat betrug etwa 10uC. Als 
Fremdaktivitat entsteht nur Ag! mit einer Halbwertszeit von Six, 


Bei der Pd (pf, )-Reaktion wurde ein Pd-Target von 0,5 mm Starke 
in Harwell 2 Std mit 1A Protonen von 20 MeV bestrahlt. Das Pd 
wurde in einem Gemisch aus H,SO, und HNO, geldst, 7 mg AgNOg als 
Trager zugesetzt und das Ag als AgCl gefallt. Der Niederschlag wurde 
in HCN-Lésung gelést und in ein Glasrohrchen von den oben erwahnten 
Abmessungen gefiillt. Als Fremdaktivitaten entstehen Ag! und Ag"? 
mit 270° Halbwertszeit **. 


MeBergebnisse 


Fiir die folgenden Messungen wurde das aus Rhodium hergestellte 
Praparat verwendet. Fig.3 zeigt das Spektrum zwischen 60 und 
700 keV fiir zwei verschiedene Zeitpunkte. Nachdem die Ag’®-Aktivitat 
gentigend abgeklungen ist, zeigen sich die schon von HAYWARD gefun- 
denen intensiven Linien von 64, 281, 345, 443 und 654 keV. Die iibrigen 
Linien sind so intensitatsschwach, daB sie mit dem Szintillationsspektro- 
meter nicht aufgelést werden kénnen. Das Spektrum zwischen 600 keV 
und 1,4 MeV zeigt eine neue Linie bei etwa 1 MeV (Fig. 4). Durch Ver- 
gleich mit den gut bekannten y-Linien von Ni® (4,17 und 1,33 MeV) 
ergibt sich die Energie zu 1,09 MeV mit einem Fehler von etwa 1%. Die 
Zeitabhangigkeit der Intensitat dieser Linie weist sie als zu Ag!® gehGrig 
aus. Dies deutet darauf hin, daB es sich bei dieser Linie um den cross- 
over zu der 443—654 keV-Kaskade handlet. Erwahnt sei, daB bereits 
1942 M.Deutscu beim Zerfall von Ag? eine y-Linie gréBer 1 MeV be- 
obachtet hat [7]. 


Koinzidenzmessung. Bei den Koinzidenzmessungen wurde das 
Praparat zwischen zwei Zahler gestellt und zur Vermeidung von Comp- 
ton-Koinzidenzen mit einer seitlichen Bleiabschirmung versehen. Ein 
Kanal wurde auf eine bestimmte Linie eingestellt, und mit dem anderen 
Kanal das Spektrum durchfahren. Fig.5 zeigt die Ergebnisse. Die 
654 keV-Linie ist nur mit der 443 keV-Linie koinzident, die 443 keV- 
Linie nur mit der 654 keV-Linie und die 64 keV-Linie nur mit der 281 keV- 
Linie. Bei der 281 keV-Linie ergeben sich noch Koinzidenzen im Bereich 
300 bis 400 keV, desgleichen bei der 345 keV-Linie, wo eine breite Linie 
bei etwa 325 keV liegt. Wahrscheinlich handelt es sich hierbei um das 


* Herrn Professor P.C. GuGELot und Herrn Professor A.H.W. ATEN in 
Amsterdam danke ich fiir die Durchfiihrung der Bestrahlung und fiir die Herstel- 
lung des Praparates. 

** Ich danke Herrn Dr. ME Ltisu, Harwell, fiir die Durchfiihrung von zwei 


Bestrahlungen, Herrn Dr. von EricusENn, Bonn, danke ich fiir die Hilfe bei der 
Aufarbeitung des Praparates. 
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nicht aufgeléste Paar 3190—331 keV. 
hefer sh ein weiteres Ergebnis ‘j in K i 
t noch ein weiteres Ergebnis. In Fig. 6 wurde ein Kanal auf die 

a ATE ea =} 2 J S, >» ; y ~ * 1 
mit 1 bis 6 bezeichneten Bereiche eingestellt und mit dem anderen Kanal 
das Spektrum durchfahren. In Stellung 3 zeigen sich zwei Linien, die 
A ie é if 7 
der Energie 319—331 und 393 ke\ zugeordnet werden | 


: 2 : kOnnen. In 
Stellung 4 tiberwiegt das Paar 319 bis 331 keV. In Stellung 5 zeigt sich 


Eine genauere Untersuchung 
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Fig. 3. y-Spektrum des durch den Rh (x, 2)-ProzeB hergestellten Praparates im Bereich zwischen 60 und 
700 keV fiir zwei verschiedene Zeitpunkte 


eine Koinzidenz mit der 281 keV-Linie wahrend die 319—331 keV- 
Linien langsam verschwinden; in Stellung 6 schlieBlich ergibt sich eine 
deutliche Koinzidenz mit der 281 keV-Linie. 


Hieraus kann man schlieBen, daB die 393 keV-Linie mit der 281 keV- 
Linie in Koinzidenz ist, nicht hingegen mit der 345 keV-Linie. Das 
Zerfallsschema muB also folgendermaBen abgedndert werden: (Fig. 7). 


Abschatzung des f-t-Wertes. Um beurteilen zu kénnen, welche Spin- 
wechsel beim A-Einfang vorkommen kénnen, ist die Kenntnis des zu- 
gehérigen f - t-Wertes der f-Zerfallstheorie wichtig. Fiir die Berechnung 
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Fig. 6. Koinzidenzspektrum des Pd’ im Bereich zwischen 200 und 400 keV (Ordinate in willkiirlichen Ein- 
heiten) 


von log /-¢ ist auBer der Lebensdauer die Kenntnis der Zerfallsenergie 
notwendig. Diese laBt sich beim K-Einfang nach drei verschiedenen 
Methoden bestimmen: Aus der Massendifferenz von Mutter- und Tochter- 
kern, aus dem Spektrum der inneren Bremsstrahlung 

und aus der Energiebilanz bei Kernreaktionen. Die 
beiden ersten Methoden scheiden aus, weil im ersten 

Falle die Masse von Ag? nicht gemessen ist bzw. im 
zweiten Fall der Untergrund von Ag?® den Effekt 
verdeckt. Die letzte Methode hingegen liefert eine 97#keV 
gewisse Abschatzung. 

Fiir die Reaktion Rh! +«%—Ag!-+2n wurde die 
Einsatzenergie zu 15,6 +0,5 MeV bestimmt [8]. Mit 545 kev 
den bekannten Massen von Rh, « und » ergibt sich ,,,,,y 
hieraus die Energiedifferenz zwischen Pd! und Ag™, 


d.h. die Zerfallsenergie zu E=1,27 s MeV. 3 


Pd 705 A g 705 


a 


7 . c Fig. 7. Durch Koinzidenz- 
Die untere Fehlergrenze ergibt sich aus der dasa cumtabns cghia AI 


Tatsache, daB ein angeregtes Niveau von 1,09 MeV sade ial 
existiert. 

Ein weiterer Anhaltspunkt fiir die Richtigkeit dieser Abschatzung 
ergibt sich dadurch, daB beim Zerfall von Ag? keine Positronen auf- 
treten, d.h. die Zerfallsenergie nicht wesentlich gréBer als etwa 1,2 bis 
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1,5 MeV sein kann. Man erhalt so fiir den Ubergang zum 345 keV- 
Niveau log /-¢=6,2, fiir den Ubergang zum 1097 keV-Niveau log /-t =6,0. 


Fiir den K-Einfang kann man hieraus schlieBen, daB die entspre- 
chenden Ubergange erlaubt oder einfach verboten sind; der Spinwechsel 
kann also héchstens 2 betragen. Dadurch werden die Spins der 345 und 
1097 keV-Niveaus zu 1/2, 


/2 oder 5/2 festgelegt. 


Messung von Winkelkorrelationen. Zur Bestimmung der Spins von 
angeregten Niveaus wurden Winkelkorrelationsmessungen durchgefihrt. 
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Fig. 8. Winkelkorrelation der 443—654 keV-Kaskade 


760° 


Aus Intensitatsgriinden kom- 
men hierfiir nur die beiden 
Kaskaden 64—281 keV und 
443—654 keV in Betracht. 


Die Messung der 443 bis 
654 keV- Kaskade _ gestaltet 
sich insofern einfach, als 
oberhalb von 350 keV keine 
koinzidenten Linien vorkom- 
men, wenn man die Aktivitat 
von Ag! abklingen 1aBt. 


Die Versuchsbedingungen 
waren folgende: Als Quelle 
wurde das aus Rh hergestellte 
Praparat verwendet, der Ab- 
stand Quelle—Detektor be- 
trug 8 cm, die Diskrimina- 
toren wurden integral auf 
400 keV eingestellt. Eine 
Messung der Anisotropie in 
Abhangigkeit von der Zeit 
ergab innerhalb der Fehler- 
grenzen keine Anderung, 
d.h., daB kein st6render 
Untergrund von Ag? vor- 
handen war. 


Uber die Multipolordnung der Ubergiinge ist nichts bekannt. 


In Fig. 8 sind die MeBpunkte eingetragen, sowie die theoretischen 
Korrelationsfunktionen samtlicher Ubergange, die zu einer negativen 
Anisotropie fiihren, und deren oberer Zustand einen Spm =.5/2 hate 
Die MeSpunkte stimmen mit keiner der theoretischen Kurven iiberein. 
Approximiert man die MeBpunkte durch die Funktion 


W(8) = 1 + agcos?} + a, cost}, 
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so erhalt man 


as =— 0,0988 ey isd 0,013 


a, = — 0,006 +0,015. 


a, ist innerhalb der} Fehlergrenzen = 0. Man kann daher die MeB- 
punkte durch die ein- 
fachere Funktion 


W (8) = 1 + agcos? 


approximieren und er- 
halt 


ay = — 0,0937 + 0,005 


bzw. 


A, = — 0,0645 +0,0035, 

“G2 7 | 
wo A, der Entwicklungs- 
koeffizient der Darstel- _,, 
lung 

6>0 

W(8) =1+A,Bl(cosd) Br 7 7 i 
ist. = 7 3 


ee Oe ee a ee lar eee 

Es legt nun nahe, ia. “ ' ate 

: Fig. 9. Abhangigkeit des Koeffizienten A, vom Mischungsverh4ltnis 

zur Interpretation der fiir die 1/2—3/2—5/2-Kaskade 
MeBergebnisse eine der 
Kaskaden 1/2—2—3/2—1—5/2 oder 5/2—}—5/2—{—5/2 mit einer 
kleinen Beimischung von Quadrupol zu Dipol anzunehmen. 

In Fig. 9 ist fiir die Kaskade 1/2—2—3/2—1—5/2 der Koeffizient A, 
als Funktion des Mischungsverhaltnisses 6 aufgetragen. Zu dem gemes- 
senen Wert von A, gehéren zwei Werte von 6 


é= — 0,024 und =e Dip) ) 
von den allerdings nur der erste in Betracht kommt, da einem 6 von 
—5,3 eine Beimischung von Dipol zu Quadrupol entsprechen wiirde. 


Diskutiert man eine Beimischung zur Kaskade 5/2—} —5/2—1—5/2, 
so kann man die méglichen Werte von 6 einschranken. Schreibt man 
namlich die gemischte Kaskade in der Form 


W(d) =1 + AE P,(cos 8) + A P,(cos 8), 


720 


770 


090 


960 
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so erhalt man 
* ioe 
Ax = 0,1574 GE 


Da A, aus experimentellen Griinden kleiner als 0,015 sein muB, folgt 


|6| < 0,32. 


Man kann sich also auf die 
unmittelbare Umgebung von 
6 = 0 beschranken und er- 
halt: 
6 = — 0,085 + 0,02 
6?>= 0,007 + 0,003. 


Falls bei dieser Kaskade eine 
Multipolmischung gréBeren 
AusmaBes vorliegt, kann die 
Winkelkorrelationsmessung 
allein keine verbindlichen 
Aussagen iiber die Spins 
machen. 

Fiir die Messung der 
Winkelkorrelation der 64 bis 
281 keV-Kaskade war die 
Aktivitat des aus Rh her- 
gestellten Praparates zu 
schwach. Es wurde daher das 
aus Pd hergestellte Praparat 


90° 100° 110° 120° 730° 140° 150° 10° 770° 1° Verwendet. Die Messung der 


Fig. 10. Winkelkorrelation der 64281 keV-Kaskade Winkelkorrelation gestaltet 
sich bei dieser Kaskade inso- 
fern schwieriger, als unter den Linien 64 und 281 keV noch ein koinzidenter 
Untergrund von Linien héherer Energie von Ag! und der Fremdaktivi- 
tat Ag" liegt. Es wurde daher folgender Weg eingeschlagen. Kanal 4 
wurde auf 64keV, Kanal 2 auf 281 keV eingestellt und die Winkel- 
korrelation gemessen. Dann wurde Kanal 1 auf eine Energie von etwa 
70 keV eingestellt, und die Winkelkorrelation des Untergrundes ermittelt. 
Man kann in guter Naherung annehmen, daB der Untergrund bei 70 keV 
gleich dem bei 64 keV ist. Die Differenz beider Messungen lieferte die 
gesuchte Winkelkorrelation. 


Die Interpretation der MeBergebnisse wird bei dieser Kaskade da- 
durch sehr erleichtert, daB die Multipolordnungen der Uberg‘inge bereits 
als M, identifiziert worden sind. Fig. 10 zeigt die MeBpunkte mit den 


Koinzidenzrore 
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theoretischen Winkelkorrelationen aller méglichen Ubergange. Die 
Messung weist eindeutig auf die Zuordnung 5/2—7/2—5/2 hin. 
SchheBlich wurde noch der Versuch unternommen, die Winkel- 
korrelation der 393—281 keV-Kaskade wenigstens angenahert zu er- 
mitteln. Kleine Intensitét und mangelnde Kenntnis des Untergrunds 
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Fig. 11. Abschatzung der Lebensdauer des 281 keV-Niveaus durch Vergleich der Koinzidenzauflésungs- 
kurve der 64—281 keV-Kaskade des Pd'> mit der 80—284 keV-Kaskade des Xe!** 


Fig. 12. Vorgeschlagenes Zerfallsschema des Ag?® 


machen die Messung sehr ungenau. Es ergab sich 


W (180°) 

——_.- = 1, 0,09. 
W(90°) Sees 

Dies Ergebnis ist vertraglich mit den Zuordnungen 
5/2—2—7/2—1—5/2 


7/2-2—7/2—1--5/2. 


und 


Lebensdauer von angeregten Zusténden. Die Kenntnis der Lebens- 
dauer des mittleren Niveaus einer Kaskade ist wichtig, um beurteilen zu 
kénnen, ob die Winkelkorrelation durch Wechselwirkung des Kerns mit 
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auBeren Feldern gestort sein kann. Fig. 14 zeigt fiir die 64—281 keV- 
Kaskade die Koinzidenzrate in Abhangigkeit von einer zeitlichen Ver- 
zogerung in beiden Kanadlen. Zum Vergleich ist dieselbe Kurve fiir die 
80—284 keV-Kaskade von Xe1%! aufgenommen, bei der das mittlere 
Niveau eine bekannte Lebensdauer von 4,8-107sec hat [6]. Man 
sieht, daB die Lebensdauer des 281 keV-Niveaus kleiner als etwa 1 bis 
2-10 sec sein muB. 

Fiir die 443—654 keV-Kaskade stand ein geeignetes Vergleichs- 
praparat nicht zur Verfiigung. Aus der Symmetrie und der Flanken- 
steilheit der Auflésungskurve kann man jedoch schlieBen, daB auch hier 
die Lebensdauer kleiner als etwa 4-10 sec sein muB. 

Unter Verwendung aller bekannten Informationen wird fiir den Zer- 
fall von Ag?® das in Fig. 12 gezeigte Schema vorgeschlagen. 

Am besten gesichert sind die Niveaus 281 und 345 keV. Das 319 keV- 
Niveau ist méglicherweise mit dem beim Zerfall von Rh'” beobachteten 
Niveau von 320 keV identisch; ihm wiirde dann der Spin 7/2+ zuzu- 
schreiben sein. Bei der 654 bis 443 keV-Kaskade mu8B man zulassen, 
daB die Reihenfolge eventuell umgekehrt ist, so daB statt des 443 keV- 
Niveaus ein 654 keV-Niveau auftritt. Die Spin- und Multipolzuordnung 
dieser Kaskade miissen noch durch die Messung von Konversionskoeffi- 
zienten erhartet werden. Spin und Paritat des 503 keV-Niveaus sind 
einer Arbeit von L.A. Strw und L.K. PEKER [9] entnommen. 


Herrn Professor Dr. W. Paur danke ich fiir die Anregung und Unterstiitzung 
dieser Arbeit, der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir die Gewahrung eines 
Stipendiums. 
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Die Temperaturabhingigkeit der optischen Konstanten 
von Lithiumfluorid und Natriumfluorid im Ultraroten 
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MANFRED KLIER 
Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 17. September 1957) 


Es wird eine Versuchsanordnung beschrieben, die es gestattet, in der Umgebung 
der Stelle anomaler Dispersion im Ultraroten die Gré8e und die Temperatur- 
abhangigkeit des Extinktionskoeffizienten und des Reflexionsvermégens von LiF 
und NaF im Bereich von — 196° C bis + 300° C zu messen. Es ergab sich stets eine 
Zunahme des Extinktionskoeffizienten mit steigender Temperatur, die bei LiF auf 
der langwelligen Seite wesentlich starker ist als auf der kurzwelligen. Bei beiden 
Stoffen auftretende Nebenmaxima verschwinden mit steigender Temperatur auf 
der kurzwelligen Seite, ein langwelliges Nebenmaximum von LiF wird dagegen 
intensiver. Das Reflexionsvermégen ist bei beiden Stoffen nur wenig temperatur- 
abhangig. 


I. Versuchsanordnung 


a) Allgemeines 

Bei allen Messungen dieser Arbeit wurde die Strahlung mit 11 Hz 
moduliert. Auf Einzelheiten der elektronischen Anordnung soll hier 
nicht naher eingegangen werden. In einer Arbeit von GENZEL und 
EcKuaArpT! wird unter anderem der elektronische Teil einer Ultrarot- 
apparatur ausfiihrlich beschrieben, der im wesentlichen mit dem in 
vorliegender Arbeit benutzten iibereinstimmt. 

Bei jeder eingestellten Wellenlange wurde die Strahlungsintensitat 
einmal mit und einmal ohne Probe gemessen (alternierende Messungen) 


und durch Quotientenbildung die Durchlassigkeit D bzw. das Refle- 


xionsvermégen R ermittelt. Auf diese Weise konnten Fehlereinfliisse 
(langzeitige Schwankungen der Strahlerintensitat und der Luftfeuchtig- 
keit) eliminiert werden. 

Im folgenden sollen die optischen Anordnungen fiir die jeweiligen 
Wellenlangenbereiche genauer beschrieben werden. Bei jeder dieser 
Anordnungen ist die zu untersuchende Probe im Inneren eines Proben- 
gefaBes angebracht, das in den Figuren nicht mitgezeichnet ist. Unter e) 
wird dieses ProbengefaB ausfiihrlich beschrieben werden. 


1 GenzeEL, L., u. W. Ecxnarpt: Z. Physik 139, 578 (1954). 
Z. Physik. Bd. 150 
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Als Strahlungsempfanger diente im Bereich 2 bis 27 p. ein Bolometer 
mit KBr-Fenster, iiber 52,2 ein Bolometer mit einem Fenster aus 0,5mm 
kristallinem Quarz. Die Empfangerflache war jeweils 6 x 1mm? groB*. 


b) Optische Anordnung fiir den Bereich 2 bis 27 
Der Strahlengang ist aus Fig.1 ersichtlich. Als Strahler dient ein 
Silitstab S, dessen Heizstrom durch Eisen-Wasserstoff-Widerstande 
stabilisiert wird. Die Modulation erfolgt unmittelbar hinter dem Strah- 
ler, damit die Eigenstrah- 
lung der Probe bei ihrer 
Erwarmung bzw. Abkiih- 
So? lung nicht mit angezeigt 
wird. Im Gebiet 2 bis 5 uw 
wird mit einem Metall- 
modulator gearbeitet, bei 
Fig. 1. Optische Anordnung zur Durchlassigkeits- Wellenlangen iiber 5 {L mit 
bzw. Reflexionsmessung im Bereich 2 bis 27 u einem Glasmodulator (Glas- 
dicke 0,2mm). Dieser mo- 
duliert im wesentlichen nur 
Strahlung oberhalb von 
etwa 5 u, stellt daher ein 
gutes Mittel dar, kurz- 
wellige falsche Strahlung 
weitgehend unschadlich zu 
machen. Bei Durchlassig- 
keitsmessungen gelangt die 
Strahlung iiber die Spiegel 
Sp,, Spf, und. Sp, auf 
Fig, 2. Resteteahlasarin ue den Eintrittsspalt eines 
Prismen-Spektrometers mit 
einer Zwischenabbildung am Ort der Probe P. Bei Reflexionsmessungen 
reflektiert die Probe die von links tiber Spiegel S, einfallende Strahlung 
(in Fig.1 gestrichelt eingezeichnet), die dann in den schon beschriebenen 
Strahlengang einmiindet. Der Modulator M steht dabei links vom 
Strahler. 


c) Optische Anordnung fiir den Bereich 52 bis 140 u 
In diesem Bereich wird mit Reststrahlen gearbeitet. Als Strahlen- 
quelle dient ein Auerstrumpf A (Fig. 2), der Modulator M besteht dies- 
mal aus einer 4mm dicken NaCl-Platte. Es wird also praktisch nur 
Strahlung oberhalb von etwa 20 moduliert. R,, R, und R, sind drei 
Reststrahlplatten. 


* Die Bolometer wurden von den Physikalisch-Technischen Werkstatten 
(Prof. Hermann), Wiesbaden-Dotzheim bezogen. 


Sp3 
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d) Optische Anordnung bei 4» 350 u 
Zur spektralen Grobzerlegung dient hier die Rubenssche Ouarz- 
linsenmethode. Der langwellige Strahlungsanteil einer Quarzqueck- 
silberlampe wird durch eine Quarzlinse* zu einem reellen Zwischenbild 
am Ort der Probe P 
vereinigt und dann von 
einem  kurzbrennweiti- 
gen Spiegel auf das Bolo- 
meter B konzentriert. Es 
befand sich stets ein 
Filter im Strahlengang, 
das im Abschnitt III 
naher beschrieben wird. 
Durch Anwendung des 
NaCl- Modulators wird 
der verbleibende Rest an 
falscher Strahlung weit- 
gehend unwirksam ge- 

macht. 


e) Probengefag 

Das nun zu _beschrei- 
bende ProbengefaB gestattet’ 
eine Temperaturvariation 
der Probe von etwa — 200°C 
bis + 300°C. Fig. 3a zeigt 
es im Langsschnitt. Es be- 
steht aus einem eisernen 
Hohlzylinder Z, der oben 
mit einem als Mantelschliff 
ausgebildeten Deckel D ver- 
sehen ist. D ist vakuum- 


dicht aufgeschraubt. In 

den eisernen Kernschliff ist Fig. 3a—c. a Probengefa8 im Langsschnitt. b Horizontaler Schnitt 
‘ bs 2 i durch den Absorptionsansatz. c Horizontaler Schnitt durch den 

ein diinnwandiges Neusilber- Reaslesioncancats 


rohr N eingelétet, an dessen 

_ unterem Ende ein zylindrisches GefaB G sitzt. G dient bei Tieftemperaturversuchen 
zur Aufnahme des Kiihlmittels (fliissiger Stickstoff bzw. Mischung aus Spiritus und 
fester Kohlensaure). Bei Hochtemperaturversuchen wird angewarmtes Paraffin 
eingefiillt und mit Hilfe eines durch das Rohr N eingefihrten elektrischen 
Heizstabes bis zu maximal + 300°C aufgeheizt. Eine 10 mm dicke, unten gut 
plangeschliffene Kupferplatte B bildet den Boden des GefaBes G. An diese Boden- 
platte kann wahlweise der Absorptionsansatz A (in Fig. 3a eingezeichnet, vel. 
_ Fig. 3b) oder der Reflexionsansatz R (Fig. 3c) festgeschraubt werden. Die Mefi- 


* Die Daten der Linse waren: Material: Kristalliner Quarz; Durchmesser: 
10cm; Brennweite bei 0,5 wu: 25 cm; Brennweite bei 300p: 11,5cm; Dicke am 
Rand: 5mm; Dicke in der Mitte: 12 mm. 

; vet 


5D MANFRED KLIER: 


strahlung tritt durch die beiden Fenster F. Sie stehen einander nicht genau dia- 
metral gegeniiber, wie die Fig. 3b und 3c zeigen. Das hat folgenden Grund: Bei 
Reflexionsmessungen verlauft der Strahlengang wie in Fig. 3c angedeutet, d.h. 
der Mittelstrahl des einfallenden Biindels ist gegen die Normalenrichtung um etwa 
10° geneigt. Das zweite Fenster liegt genau in der Richtung dieses Mittelstrahls. 
Man kann so bei der MeBanordnung im Gebiet kurzer Wellen (Fig.1) von Absorp- 
tions- zu Reflexionsmessungen iibergehen, ohne die Stellung des ProbengefaBes 
verindern zu miissen. Es werden lediglich die beiden Ansatze A und F ausge- 
tauscht. 

Beide Ansatze sind aus einem Kupferzylinder gefertigt, der den gleichen Durch- 
messer hat wie das GefaB G. 

Der Reflexionsansatz R hat die Form eines dreiseitigen Prismas. Auf den drei 
Seitenflachen werden zwei Kristallplatten (30 x 30mm?, 3mm dick) und ein 
Vergleichsspiegel (aus V, A-Stahl) durch Kupferrahmchen gehaltert und federnd 
angedriickt. Durch eine hier nicht gezeichnete Justiervorrichtung kann erreicht 
werden, da nicht nur die Richtungen der Oberflachennormalen der beiden Kri- 
stalle und des Spiegels nach Drehung um je 120° zusammenfallen, sondern auch die 
Flachen selbst méglichst genau in einer Ebene legen. 

Der Absorptionsansatz A ist ein Kupferzylinder mit zwei aufeinander senkrecht 
stehenden Durchbohrungen von ovalem Querschnitt (Fig. 3b). Die Probe P legt 
zwischen zwei Blendenscheiben B/, die an dem (zum Auswechseln der Probe heraus- 
nehmbaren) Teil H des Absorptionsansatzes befestigt sind. Die Blendendffnung 
hat eine GréBe von 20 X 6 mm?. In Fig. 3b ist der Absorptionsansatz so gezeichnet, 
da8 die MeBstrahlung ungehindert durchgehen kann. Nach Drehung um 90° 
Uhrzeigersinn befindet sich die Probe am Ort des Zwischenbildes. Die Konstruk- 
tion des ProbengefaBes gestattet es also, bei jeder Temperatur alternierende Mes- 
sungen vorzunehmen. 

Als Fenster F dienen im Gebiet 2 bis 27 4 zwei KBr-Platten von je 6mm 
Dicke, im Gebiet tiber 52 u zwei Lupolenscheiben * von je 1 mm Dicke. Sie werden 
nach dem Auspumpen des ProbengefaBes (dreistufige Hg-Diffusionspumpe) ledig- 
lich durch den 4uBeren Luftdruck festgehalten. 

Am Boden des ProbengefaBes ist ein diinnwandiges Rohr R angeldtet, das am 
unteren Ende ein Ansatzstiick mit zwei glasisolierten Durchfiihrungen fiir das 
Thermoelement T tragt. Seine Létstelle ist isoliert in eine 20 mm tiefe Bohrung 
von A bzw. R eingefiihrt. 

Die Innenwand von Z und die Au8enwand von G sind durch Auflage von 
0,1 mm dickem Feinsilberblech verspiegelt, um Strahlungsverluste klein zu halten. 

Teils durch Rechnung, teils durch Experiment ergab es sich, daB die Proben 
stets die gleiche Temperatur wie die Wande haben. 


/) Herstellung der Diinnschliffe 


Um die Durchlassigkeit von LiF bis méglichst nahe an die Eigen- 
schwingung heran messen zu kénnen, muBte nach einer Methode zur 
Herstellung diinner Kristallplatten gesucht werden. Es bot sich das von 
CZERNY? entwickelte Schabeverfahren an, das sich vor allem beim 
Steinsalz bewahrt hat. Es zeigte sich, daf LiF wegen seiner gréBeren 
Sprédigkeit schlechter zu bearbeiten ist als Steinsalz. Trotzdem gelang 

* Lupolen ist das eingetragene Warenzeichen eines von der Badischen Anilin- 


& Sodafabrik hergestellten Kunststoffes (Hochdruck- -Polyathylen). 
2 CzerNy, M.: Z. Physik 65, 600 (1930). 
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es — wenn auch mit einiger Miithe — Schichten von 12 x 20 mm? bis 
herunter zu einer Dicke von etwa 50 u herzustellen. Durch das Ver- 
fahren bedingt, war eine Oberflache der Probe stets einwandfrei poliert. 
Aber auch die Qualitat der anderen war bei vorsichtigem Schaben und 
leichtem Nachpolieren kaum geringer. 

Die Probendicke wurde auf interferenzoptischem Wege gemessen. 
Es zeigte sich, daB die durch Diinnschaben hergestellten Praparate eine 
sehr gleichmaBige Dicke aufwiesen. Sie betrug bei zwei Proben (als 
Mittelwert aus je 9 Einzelmessungen) 


dy —— (40,0 Sis 0,5) UL, 
d, = (60,1 + 0,3) p. 


Diese beiden Proben wurden bei den im iiberndachsten Abschnitt be- 
schriebenen Messungen benutzt. 


II. Formeln zur Berechnung von n und k aus R und D 


Unter Beriicksichtigung der Mehrfachreflexion, der Interferenz der 
mehrfach reflektierten Wellen und der Anomalie der Phasenspriinge 
wurde fiir die Durchlassigkeit D einer planparallelen Platte der Dicke d 
aus einem Stoff mit den optischen Konstanten ” und k bei senkrechtem 
Einfall monochromatischer Strahlung der Wellenlange 4 folgende Formel 


abgeleitet: . 
ery? (1—R’)? + 4’ sin? yp 
bes (1—R’D’)? + 4R’D’sin? (x + y) ’ 
Ta ad ,__ (nw — 1)? + R? .* d 
D =exp(—4ak<), R Pea ee lo 200 —, (1) 


AED 
BERG geT ye a4 ‘ 


Auf Einzelheiten der Rechnung soll hier nicht naher eingegangen werden. 
Analog wurde fiir das Reflexionsvermégen R die Formel 


(4 = aye + 4D’ sin? o (2) 


fhe (1 — R’D)2 + 4R’D’ sin? (a + y) 


- abgeleitet mit denselben Bedeutungen von R’, D’, x und y. Bemerkens- 

wert scheint die groBe Ahnlichkeit der beiden Formeln. Ersichtlich 
geht (1) in (2) itber und umgekehrt, wenn R’ und D’ einerseits, 0 und y 
andererseits ausgetauscht werden *. Beide Formeln sind in der Literatur 


* Diese Vertauschungsbeziehung ist zundchst rein formaler Natur. Fin physi- 
kalischer Hintergrund ist vorerst nicht ersichtlich. D und FR sind diej enigen Gr6Ben, 
die allgemein unmittelbar gemessen werden kénnen, wahrend D’ und R’ eine menr 
theoretische Bedeutung besitzen. Sie sind in einfacher Weise mit den optischen 
Konstanten verkniipft, einer unmittelbaren Messung aber nur unter besonderen 


Voraussetzungen zuganglich. 
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schon mehrfach angefiihrt worden®*4, jedoch in einer solchen Bezeich- 
nungsweise, daB die Vertauschungsbeziehung nicht ohne weiteres er- 
kenntlich war. 
Fiir kR->0 ergibt sich aus (1) und (2) 
CEA ede 
(41 —R’)2?+ 4R’sin? a ” 
ae 4R’ sin? « i 
(4—R)2+4R’ sin? a © 


Ersichtlich ist dann D+ R=1, wie es sein muB. 


Zur Berechnung von k aus Durchlassigkeitsmessungen ist es in vielen 
Fallen moéglich, die Gl. (1) wesentlich zu vereinfachen. Je nach den vor- 
liegenden GréBenverhaltnissen kann oft mit der Formel 


exp (42rk 7) od! mea) ae (3) 


oder mit der Formel 


yu 


(4 2 R’)2 —5,457 k — 


exp (47k 7)= iT eeibee 3 (4) 


» 


gearbeitet werden. In der vorliegenden Arbeit wurde je nach den Er- 
fordernissen (3) oder (4) angewendet. 


III. Messungen und MeBergebnisse 


a) Messungen im Gebiet 4,5 bis 27 u 


In diesem Wellenlangenbereich erfolgte die spektrale Zerlegung 
durch ein KBr-Prisma. Die Brechungsindizes von KBr entstammen 
neuen Messungen®. Sie liegen gegeniiber alteren Messungen systematisch 
héher. Dies verursacht eine Wellenlangenverschiebung um etwa 0,5 u 
im Bereich 6 bis 18 pw und erklart weitgehend die kleinen systematischen 
Abweichungen zwischen den Ergebnissen der vorliegenden Reflexions- 
und Absorptionsmessungen und denjenigen der Messungen von Kort ® 
und Houts’. 


a) Reflexionsmessungen an LiF und NaF. Das Reflexionsvermégen 
von LiF und NaF wurde durch Vergleich mit einem Spiegel aus V,A- 
Stahl gemessen. Die Oberflachen der beiden Proben waren gut poliert. 


8 BLACKMAN, M.: Phil. Mag. 18, 271 (1934). 

4 Barnes, R.B., u. M. Czerny: Phys. Rev. 38 (II), 338 (19314). 

5 STEPHENS, R.E., E.K. Pry_er, W.S. Ropney u. R. J. SPINDLER: J. Opt. 
Soc. Amer. 43, 110 (1953). 

§ Kortu, K.: Géttinger Nachr., math.-phys. Kl. 1932, 576. 

* Houts, H.W.: Ann. Physik 29, 433 (1937). 
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Es wurden Isothermen aufgenommen bei den T emperaturen — 196° C, 


+ 20° C und + 300° C (Fig. 4) *. 


Man sieht, daB die Nebenmaxima bei 17,5 w (LiF) und 25 uw (NaF) 
richtig wiedergegeben werden. Zum Vergleich ist der von Hours bei 
Zimmertemperatur gemessene Verlauf von Ry» und Ry,ap gestrichelt 
eingezeichnet. Durch Abkiihlung auf —196°C erhéht sich im ganzen 
Bereich die Reflexion gleichmaBig, wobei das Nebenmaximum keinesfalls 
scharfer hervortritt. Vielmehr tritt eine geringe Verschiebung des Sattel- 
punktes nach kiirzeren Wellen auf. Die Temperaturerhéhung auf 


ee oalas =e 
700 - - 
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20 


2 # 6 78 20 22 24 2b 28 


005 t=-795°C —~ Alp] 
coe t+ 

x xx t=+ 300°C 

---- Sfessungen von Hors bei Limmertemperatur 


Fig. 4. Reflexionsvermégen von LiF und NaF bei verschiedenen Temperaturen 


+ 300° C bewirkt die gleichen Effekte in umgekehrter Richtung. Dies 
steht in Einklang mit dem Befund von Korrty, der jedoch bei Abkiihlung 
auf —186° C einen Anstieg des Reflexionsvermégens bis zu annahernd 
100% bei A= 26 yu feststellte, wahrend in vorliegender Arbeit bei —196°C 
nur etwa 94% gemessen wurden **. 


B) Durchlassigkeitsmessungen an LiF und NaF. Um den Extinktions- 
koeffizienten k in einem gréBeren Wellenlangenbereich mit gleichblei- 
bender Genauigkeit ausrechnen zu kénnen, muBten jeweils mehrere 
Kristalldicken benutzt werden. Das Ergebnis der Messungen an LiF 


* Das Reflexionsvermégen des V, A-Vergleichsspiegels ist temperaturabhangig. 


Dies wurde bei der Berechnung von Ryjp und Ryar berticksichtigt. 
** Dazu ist zu sagen, daB in beiden Fallen ein gewisser Grad von Unsicherheit 


durch die einsetzende Prismenabsorption entstand. 
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zeigt Vig.5. Aufgetragen ist die Durchlassigkeit D als Funktion der 
Wellenlange bei vier Temperaturen und fiinf Schichtdicken. 

In Fig. 6 ist der Extinktionskoeffizient & als Funktion der Wellen- 
lange bei den vier Temperaturen aufgetragen (LiF). Die Kurvenpunkte 
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Fig. 5. Durchlassigkeit yon LiF bei verschiedenen Temperaturen und Schichtdicken 


wurden aus den Durchlassigkeitsmessungen (Fig. 5) unter Benutzung 
der Formeln (3) und (4) aus Abschnitt II berechnet und stellen Mittel- 
werte dar in dem Sinne, daB die mittleren Partien der Durchlassigkeits- 
kurven héher bewertet wurden als die Randpartien. Man sieht, daB bei 
den Wellenlangen 8,0, 10,3 und 12,7 u schwache Nebenmaxima liegen, 
die mit fallender Temperatur deutlicher werden. Das Maximum bei 


Die Temperaturabhangiekeit ¢ ee - Sok 
peraturabhangigkeit der optischen Konstanten von Lithiumfluorid Ny 7 


13 w ist schon von Houts festgestellt worden. Der iibrige Absorptions- 
verlauf wurde von Houts in Form einer Tabelle dargestellt (dort Ab- 


sorptionskonstante K in mm). Rechnet man seine Tabellenwerte 
Aap ire ide oe , re 

mittels k = +. K um, so erhalt man die in Fig.6 gestrichelt eingezeich- 

nete Extinktionskurve. Man sieht, daB bis auf eine geringe Wellen- 
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Fig. 6. Extinktionskoeffizient von LiF und NaF bei verschiedenen Temperaturen. k ist als dimensionslose 
Gr6éBe nach Formel (1) definiert 


langenverschiebung nicht nur das relativ starke Maximum bei 13 p, 
sondern auch die beiden Anomalien bei 8,0 und 10,3. gut wiedergegeben 
werden. 

Um noch einen weiteren Vergleich zu haben, wurde die Durchlassig- 
keit eines LiF-Kristalles anderer Herkunft (aus altem Institutsbestand, 
die iibrigen Kristalle wurden von der Firma B. Halle Nachfolger aus 
Material von der Firma Leitz angefertigt) bei Zimmertemperatur im 
Bereich von 7,5 bis 10,25 » gemessen. Die daraus berechneten Extink- 
tionskoeffizienten sind als Dreiecke in Fig. 6 eingetragen. Sie passen 
sich ersichtlich dem Verlauf der ++ 20° C-Isotherme an, bestatigen also 


die Anomalie bei 8,0 pu. 


58 MANFRED KLIER: 


Die Messungen an NaF verliefen analog. Es wurden hier nur drei 
Isothermen aufgenommen. In Fig.6 sieht man, daB auch bei NaF 
Anomalien auftreten, und zwar zusatzlich zu einem auch von HOHLS 
gefundenen Maximum bei 18 pu. ein zweites schwacheres bei etwa 13,5 pv. 
Dieses macht sich bei tiefer Temperatur noch relativ stark, bei Zimmer- 
temperatur nur noch andeutungsweise bemerkbar. Die gestrichelte 
Kurve stammt wieder von Houts. Die Ubereinstimmung ist gréBten- 
teils gut, sogar die schwache Anomalie zwischen 12 und 15 y ist ange- 
deutet. 


b) Durchlassigkeitsmessungen an LiF im Gebtet.um 2,8 


Eine bei 2,84 festgestellte Absorptionsbande zeigte entgegen- 
gesetztes Temperaturverhalten. Sie wird im Gegensatz zu den Ano- 
malien bei langeren Wellen bei Erwarmung ausgepragter. Dies scheint 
interessant im Hinblick darauf, daB diese Bande mit dem Einschlu8 
von Fremdstoffen in das Kristallgitter in Verbindung gebracht wird. 
BALLARD, CoMBES und McCartTHy® haben festgestellt, daB sie nicht 
auftritt, wenn der Kristall im Vakuum aus der Schmelze gezogen wurde. 


c) Durchlassigkettsmessungen an LiF im Gebiet 52 bis 350 


In einer kiirzlich vom Verfasser gemeinsam mit L. GENZEL ver6ffent- 
lichten Arbeit ® wurde die Durchlassigkeit von LiF bei Zimmertemperatur 
im Bereich von 70 bis 1100 mit einem Vakuum-Gitterspektrometer 
gemessen und daraus m und k nach der Methode der Mehrfach-Inter- 
ferenzen an diinnen Platten bestimmt. Dabei zeigte sich, daB k von der 
Eigenschwingung aus nach langeren Wellen nicht gleichmaBig abfallt, 
sondern zwei Haltepunkte durchlauft, und zwar in den Bereichen 70 bis 
130 u und 300 bis 1000 uw. Aus apparativen Griinden konnten die Mes- 
sungen mit dem Gitterspektrometer nur bei Zimmertemperatur durch- 
gefiihrt werden. 

Um einen Uberblick itber die Temperaturabhangigkeit von k zu er- 
halten, wurde in der vorliegenden Arbeit die Durchlassigkeit von LiF- 
Platten in Abhangigkeit von der Temperatur bei sechs Wellenlangen 
gemessen, wobei zur spektralen Zerlegung der Strahlung die Rest- 
strahlen- bzw. Quarzlinsenmethode von RuBens Anwendung  fand. 
Diese Zerlegungsmethoden filtern nur relativ breite Spektralgebiete aus. 
Sie kénnen daher nur dann zu richtigen Ergebnissen fiihren, wenn sich 
in diesen Gebieten die Durchlassigkeit nur wenig andert. Dies trifft 
beim LiF gerade in den Bereichen zu, in denen die genannten Zerlegungs- 
methoden angewendet werden kénnen. 


8 BaLvarD, S.S., L.S. ComBres u. K.A. McCarrtuy: J. Opt. Soc. Amer. 41, 
772 (1951). 
® GenzEL, L., u. M. Kirer: Z. Physik 144, 25 (1956). 
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Als Reststrahlsubstanzen wurden benutzt NaCl, KCl, KBr, TICI und 
TlBr. Ihre Reststrahlwellenlangen lagen bei 52, 63,4, 81,8, 105 und 
140 w*. 

Die Quarzlinsenmethode sondert im langwelligen Ultrarot zwei 
Strahlenkomplexe mit den mittleren Wellenlangen 220 und 340 u aus, 
wenn eine Quarz-Quecksilberlampe als Strahlenquelle verwendet wird. 
Bei der hier benutzten Anordnung wurde ein Filter in den Strahlengang 
gebracht, das den kiirzerwelligen Anteil beseitigte. Es bestand aus einer 
4mm dicken Platte aus geschmolzenem Quarz, welche einseitig mit einer 
Paraffin-Ru8-Mischung iiberzogen war. Der Anstieg der Durchlassigkeit 
dieses Filters erfolgt zwischen 250 und 350 u. Als mittlere Wellenlange 
des verbleibenden langerwelligen Strahlungsanteils wurde 350 W ange- 
nommen. Bei den Reststrahlen- und Quarzlinsenmessungen waren als 
standige Filter im Strahlengang: 0,5 mm kristalliner Quarz (Bolometer- 
fenster) und 21mm Lupolen (Fenster des ProbengefaBes). Dieser 
Kunststoff besitzt eine nach langeren Wellen ziemlich rasch ansteigende 
Durchlassigkeit (bei 52 u etwa 70% in 1mm Dicke) und beseitigt kurz- 
wellige falsche Strahlung im wesentlichen durch diffuse Streuung. 

Es wurden Isochromaten aufgenommen, und zwar bei steigender und 
fallender Temperatur. Dabei anderte sich die Durchlassigkeit der LiF- 
Schichten so stark, daB es unméglich war, mit einer Schicht im gesamten 
Temperaturbereich von —196°C bis + 300°C zu arbeiten. Bei den 
ReststrahImessungen war die Absorption des LiF bei hohen Tempera- 
turen so groB, da8 nur noch die diinnste Schicht (d= 40 w) hinreichende 
Durchlassigkeit besaB. Bei tieferen Temperaturen muBten nacheinander 
gr6Bere Schichtdicken benutzt werden, um mit gleicher Genauigkeit 
die Extinktionskoeffizienten k berechnen zu koénnen. Es ergab sich 
stets eine gute Ubereinstimmung in den Uberschneidungsgebieten. Bei 
den Messungen mit der Quarzlinsenmethode erreichte die Durchlassig- 
keit der 6 mm-Probe schon bei —153° C so hohe Werte, daB & fiir noch 
tiefere Temperaturen nicht mehr berechnet werden konnte. Eine dickere 
Probe konnte aus apparativen Griinden nicht eingesetzt werden. 

Fig. 7 zeigt eine Gesamtdarstellung der MeBergebnisse. Es ist der 
Extinktionskoeffizient k als Funktion der Temperatur in einem doppelt- 
logarithmischen System aufgetragen. Bei der Umrechnung Dk wurde 
der Brechungsindex fiir alle Wellenlangen und Temperaturen zu = 3,07 
angenommen?®. Der mittlere Fehler, mit dem ein einzelner MeS8punkt 
behaftet ist, betragt etwa 5 bis 10%. 

In Fig. 8 sind drei Isothermen gezeichnet (—196° C, + 20° G und 
+300° C). Die markierten Kurvenpunkte sind der Fig. 7 bei den drei 


* Da die beiden letzten Substanzen nicht in Form groBer Platten zur Verfiigung 
standen, wurde mit Aufdampfschichten gearbeitet, deren Reststrahlwellenlangen 
gegeniiber denen der kompakten Stoffe nach langeren Wellen verschoben waren. 
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genannten Temperaturen entnommen, und zwar unter Zugrundelegung 
der durch die MeBpunkte..gelegten Geraden. Sie stellen also bereits 
gemittelte Werte dar. Zum Vergleich ist der mit dem Vakuum-Gitter- 
spektrometer bei Zimmertemperatur gemessene Absorptionsverlauf ® 


o A= 52 p + A= 705 p 
x A= 63,4p a A= 7140p 
° A= B45 pe v A= 3550p 
ie 200 -700 0 +700 4200 +300 


Fig. 7. Isochromaten von LiF jenseits der Eigenschwingung 


gestrichelt eingezeichnet. Die beiden Dreiecke bei 39 und 41 vu entstammen 
Messungen von Houts, die Quadrate sind mit ~=3,07 aus Durch- 
lassigkeitsmessungen von McCuBBiIn und SINnToN!® berechnet. Die 
strichpunktierte Linie ist einer Arbeit von KocH™ entnommen. 


Die Ubereinstimmung der in vorliegender Arbeit durchgefiihrten 
Messungen mit den Gittermessungen bei Zimmertemperatur ist nicht 


10 McCusBin, T.K., u. W.M. Sinton: J. Opt. Soc. Amer. 40, 537 (1950) 
1 Kocu, B.: Ann. Physik 33, 335 (1938). 
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sehr gut, die ersteren liegen systematisch tiefer. Ein Grund fiir die Ab- 
weichung ist bisher nicht ersichtlich. 


Jedoch wird im wesentlichen das 
Nebenmaximum bei 110 u bestatigt. 


Um einen Gesamtiiberblick iiber das heute bekannte Absorptions- 
verhalten des LiF im Wellenlingenbereich 5 bis 1200 uw und im Tempe- 
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Fig. 8. Gesamtverlauf des Extinktionskoeffizienten yon LiF bei verschiedenen Temperaturen 


raturbereich —196° C bis + 300° C zu geben, wurden in Fig. 8 die drei 
entsprechenden Isothermen im Kurzwelligen dazugezeichnet (vgl. Fig. 6). 


Auffallend ist, daB der Temperatureffekt auf der langwelligen Seite 
der Eigenschwingung um eine GréBenordnung starker ist als auf der 
kurzwelligen. Dies kénnte zu einem kleinen uot als Folge einer 
Verschiebung der Hauptabsorptionsbande nach kiirzeren Wellen mit 
sinkender Temperatur angesehen werden. Parallel dazu geht die geringe 
Verschiebung der Reflexionsbande nach kiirzeren Wellen. 
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Bei NaCl und KCI scheint ein derartiger Effekt nicht vorhanden zu 
sein. RUBENS und Hertz! haben bei diesen Stoffen zu beiden Seiten 
der Eigenschwingung eine annahernd gleich groBe T emperaturabhangig- 
keit von k gefunden. Da die genannten Autoren nur bei zwei Wellen- 
lingen gemessen haben und weitere Vergleichsméglichkeiten nicht vor- 
liegen, scheint es verfriiht, der Frage nach der Ursache des abweichenden 
Temperaturverhaltens von LiF weiter nachzugehen. Dazu miiBten vor 
allem Absorptionsmessungen in unmittelbarer Umgebung der Eigen- 
schwingung vorliegen. 

Wiihrend die Nebenabsorptionsstellen auf der kurzwelligen Seite mit 
steigender Temperatur schwacher werden, bleibt das 110 p-Nebenmaxi- 

mum auch bei + 300° C 


Tabelle 1. Absorptionsstellen von LiF und NaF deutlich ausgepragt. Die 


LiF plausible Annahme, daB 

fig Seon die Nebenabsorptions- 
stellen mit steigender 

8,0 Temperatur breiter und 
oa flacher werden, erklart 
19 den Befund nur auf der 
s , kurzwelligen Seite. Um 
Pt die MeBergebnisse auf der 
900 langwelligen Seite ver- 


stehen zu k6énnen, muB 
man dagegen unterstellen, daB die 110 u-Nebenabsorption mit steigender 
Temperatur intensiver wird, da trotz Verschiebung der Kurve im log- 
arithmischen System ihre Gestalt nahezu erhalten bleibt. 

Barnes hat an LiF- und NaF-Aufdampfschichten in der Nahe der 
Haupteigenschwingungen noch je zwei weitere Absorptionsnebenmaxima 
gemessen, und zwar bei 19 und 26 (LiF) und bei 29 und 35 p (NaF). 
Zusammen mit den in der vorliegenden Arbeit gefundenen Nebenmaxima 
ergibt sich nun folgende Zusammenstellung (die Haupteigenschwingungen 
sind unterstrichen) (s. Tabelle 1). 

In Fig.8 fallt auf, da8 die Absorption schon bei 16 (nach Houts) 
sehr hohe Werte annimmt, wahrend die Hauptresonanzstelle erst bei 
32,6 liegt. Dies wird offenbar durch die von Barnes gefundenen 
Nebenmaxima bei 19 und 26 verursacht. MEntTzEL! und Carrt- 
WRIGHT und CzERNY! haben bei mehreren Alkalihalogeniden den Ab- 
sorptionsverlauf als Funktion von A/A) aufgetragen (A) = Eigenwellen- 
lange). Es zeigte sich, daB die k-Kurven nahezu zusammenfallen. Hous 


12 RuBens, H., u. G. Hertz: Berl. Ber. 1912, 256. 

18 Barnes, R.B.: Z. Physik 75, 723 (1932). 

14 Mentzer, A.: Z. Physik 88, 178 (1934). 

» Cartwricut, H.C., u. M. Czerny: Z. Physik 90, 457 (1934). 
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fiigte noch die Kurven von LiF und NaF hinzu. Bei sonst ahnlichem 
Kurvenverlauf lag die LiF-Kurve systematisch héher. Es scheint be- 
merkenswert, daB die Ubereinstimmung gut wird, wenn die LiF-Kurve 
als Funktion von A/Ay aufgetragen wird, wobei Ay die Wellenlainge des 
ersten kurzwelligen Nebenmaximums bedeutet (26 p). Méglicherweise 
ist jene Nebenabsorption so stark, da8 der kurzwellige k-Anstieg im 
wesentlichen von ihr und nicht von der Hauptabsorption verursacht wird. 


Die vorliegende Arbeit wurde im Physikalischen Institut der Universitat Frank- 
furt a. M. ausgefiihrt. Herrn Professor Dr. M. CzERNy méchte ich auch an dieser 
Stelle fiir Anregung, wertvolle Ratschlage und stete Unterstiitzung bei ihrer Durch- 
fiihrung verbindlichst danken. Ferner habe ich der Deutschen Forschungsgemein- 
schaft fiir ein Stipendium und Geldmittel fiir apparative Anschaffungen, der Firma 
Leitz fiir Uberlassung von Untersuchungsmaterial zu danken. 
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Zeitschrift fiir Physik, Bd..150, S. 64—66 (1958) 


Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Heidelberg 


Eine Extremaleigenschaft der freien Energie 


Von 
H. KopPe 


(Eingegangen am 5. November 1957) 


Es wird bewiesen, daB man eine obere Schranke fiir die freie Energie erhalt, wenn 
man in der Zustandssumme die Eigenwerte des Hamilton-Operators durch die 
Diagonalelemente in einer beliebigen Darstellung ersetzt. 


Es sei H ein hermitischer Operator mit den Eigenwerten «,, ®, ein 
beliebiges vollstandiges Orthogonalsystem, und 7, =(®,, H@®,). Dann 
gilt: 


oS pein 
F=—hkTlog>die *¥ <—kTlogdie #7. (1) 


Man erhalt also eine obere Schranke fiir die freie Energie, wenn man in 
der Zustandssumme die Eigenwerte durch die Diagonalelemente in einer 
beliebigen Darstellung ersetzt. 


Das Merkwiirdige an diesem Theorem ist, daB es, wie gleich gezeigt 
werden wird, keinesfalls trivial ist, daB es aber andererseits implizite 
mehrfach benutzt, und dabei offenbar als selbstverstandlich voraus- 
gesetzt worden ist?. Da es nicht bekannt zu sein scheint, soll im folgenden 
ein kurzer Beweis gegeben werden. 


Man kann (1) auch unmittelbar als Ungleichung fiir die Zustands- 
summe schreiben: 


LAT) = ee. Yee (2) 


Ordnen wir die «, und die 7, der GréBe nach, dann ist bekannt, daB 
&9 SN ist. Fiir groBes 1 (niedrige Temperatur) ist die Ungleichung (2) » 
daher plausibel. Die anderen 7, liegen aber teils iiber, teils unter den 
entsprechenden ¢,, die Glieder in der rechten Summe sind also teils 
kleiner, teils gréBer als die entsprechenden Glieder in der Zustands- 
summe. Da bei kleinem t viele Glieder zu den Summen beitragen, ist 
in diesem Falle die Ungleichung durchaus nicht mehr selbstverstandlich. 


1 Ein Beispiel dafiir ist die Bardeensche Theorie der Supraleitung. (J. BARDEEN, 
L.N. Cooper u. J.R. SCHRIEFFER: University of Illinois, Technical Report Nr. 9, 
1957.) Hier wird zunachst ein vollstandiges Orthogonalsystem konstruiert, welches 
von einer willkiirlichen Funktion h(k) abhangt, und dann h als Funktion von T 
so bestimmt, daB die freie Energie ein Minimum wird. 
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Wir beweisen die Gl. (2). Die den Eigenfunktionen @,, entsprechen- 
den Projektionsoperatoren seien P,. Dann ist 


le 


_ —_— 


Ww Ee Surge Ne a, |S! ewt Spur (P,, HW) (3) 


Wir betten jetzt das System P,, in ein von einem Parameter abhangiges 
Feld P, (A) ein: 
iAR p p—ii 
tay eae Pg tae (4) 


Dabei ist R ein beliebiger hermitischer Operator. Wir halten R zunachst 
fest. Dann wird Y eine Funktion von 4. Um (2) zu beweisen, geniigt 
es, zu zeigen, daB 


ay 


fiir wenigstens ein R, wenn [P,, H] = 0 
= + 0 ifaw Ip eeenp (5) 
aa fiir wenigstens ein P,,, 
=0; S2.<0 fir alle R und [H,P,] =0. (6) 


DaB ¥Y fiir [H, P,] =0 stationar wird, liegt natiirlich daran, daB dann 
die 7, stationar sind. Wesentlich ist es, zu zeigen, daB ein Maximum 
vorliegt. 

Aus (4) folgt: 


oP» 
oar 1 LR, Pal, (7a) 
¥n — —[R,[R, Pal]. (7b) 
Dann ist 
ow oot Pe OPn —Tn 
Fike t >) Spur (==? H)¢ : 
Mit 
Wi) ee (8) 


1]4Bt sich das unter Beriicksichtigung von (7a) und Spur[A, B]C = 
Spur A [B, C] schreiben 


6 ——irSpurR [W, H]. (9) 


Nun ist entweder [W,H]+0, dann kann man in (9) fir R den 


; Ow 
hermitischen Operator A=i[W, H] einsetzen, und es ist 37 +0 


wegen Spur A* A=-0 fiir A+0. Oder es ist [W, H] = 0. Dann 
kommutiert H auch mit den P,. Denn diese sind nach (8) gerade die 
Projektionsoperatoren, die in der Spektralzerlegung von W auftreten, 
und daher Funktionen von W. 
Damit ist (5) und der erste Teil von (6) bewiesen. 
Z. Physik. Bd. 150 
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Wir nehmen jetzt an, daB [P,, H|)=0; d.h. die P, sind die zu H 
gehérigen Projektionsoperatoren, und es ist W=exp(—tH) und ¥=Z. 
Dann ist 

a = =F Dy Spur (/ cat n H) e-t™ — 7 Spur [R, [R, W]| H 
—t Spur (?eWH-RWRH-RHRW+ RHWR). 


Wir schreiben den letzten Ausdruck in Matrixelemente aus, wobe1 wir 
eine in W und H diagonale Darstellung benutzen: 


co? = =r & 
Sera — Dire — tale oR, 
tk 


Da e-* eine monoton fallende Sas ist, stehen in der Summe lauter 


Der angegebene Beweis ist rae auf die Zustandssumme beschrankt. 
Wie man leicht sieht, gilt allgemein 


Dt (en) = XH) (11) 


vorausgesetzt, daB /’(x) in dem Intervall, in dem die Eigenwerte liegen, 
eine monoton zunehmende Funktion ist. [Man braucht in (9) und (10) 
nur W = > P, f’ («) zu setzen.] 

Eine Anwendung von (11) ergibt sich z. B. fiir den Schwingungsanteil 
der inneren Energie eines Molekiils oder Kristalls, der gegeben ist durch 


On On, 
ees + pee 


wobei y,, = 


a 
zu summieren ist. Da die », bzw. y, die Eigenwerte einer Matrix sind, 
hat man den Satz (41) mit /(x)=*@otx. Es ist f(x)” =2(xCoj x— 
Sin x)/Sin’ x > 0. f(x)’ ist also monoton ansteigend, es gilt der Satz (11), 
und Naherungswerte fiir die Frequenzen liefern eine untere Schranke 
fir U. Dagegen erhalt man keine Ungleichung fiir den Schwingungs- 
anteil der spezifischen Warme. Es ist 


Chis = RY = ty Seo 


Hier hat man also f{(x) = x?/Gin®x, und /’ ist nicht monoton. 


re 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Technischen Hochschule Miinchen 


Zur Temperaturabhangigkeit der Energieliicke 
im Bandermodell des Festkérpers 


Von 
ALFRED SCHONHOFER 


(Eingegangen am 7. September 1957) 


Es wird gezeigt, daB sich die Temperaturabhangigkeit der Energieliicke im Bander- 
modell des Festkérpers schon mit Hilfe eines eindimensionalen Kristallmodells mit 
6-Potentialen verstehen la8t. Dabei ergibt sich, daB der iiberwiegende Teil des 
beobachteten Effekts durch die Temperaturabhangigkeit der Amplituden der 
Gitterschwingungen, mit denen die Elektronen in Wechselwirkung stehen, zustande 
kommt, die Warmeausdehnung des Gitters dagegen nur einen kleinen Beitrag 
liefert. Die berechnete Gré8enordnung des Effekts stimmt mit den experimentellen 
Werten iiberein. 


Einleitung 


Mannigfache Messungen an zahlreichen Festkérpern ergaben — in 
der Sprache des Bandermodells — eine im wesentlichen lineare Tempe- 
raturabhangigkeit der Energieliicke A E zwischen Valenz- und Leitungs- 
band?: 

AE =AE°— BT .mit- Bx10teV/°K. (1) 


Zur theoretischen Deutung dieser Erscheinung wurde sowohl die Warme- 
ausdehnung des Kristallgitters? als auch die Wechselwirkung der Elek- 
tronen mit den Gitterschwingungen® herangezogen. Dabei zeigte sich, 
daB die Warmeausdehnung héchstens einen Bruchteil des beobachteten 
Effekts zu erklaren vermag, wahrend der iiberwiegende Anteil — ins- 
besondere nach der Arbeit von Fan? — auf die Wechselwirkung mit den 
Gitterschwingungen zuriickgefiihrt werden mu8. In der zuletzt genannten 
Arbeit wird das Blochsche Stérungsglied der Leitfahigkeitstheorie* be- 
niitzt und damit die Anderung der Energiebander mit der Temperatur 


1 Vgl. z.B. Morin, F.J., u. J.P. Marra: Phys. Rev. 94, 1525 (1954). — Os- 
WALD, F.: Z. Naturforsch. 10a, 927 (1955). — MacFarLanE, G.G., u. V. ROBERTS: 
Phys. Rev. 97, 1714 (1955); 98, 1865 (1955). — Herrn Dr. F. Oswatp, Erlangen, 
habe ich fiir wertvolle Literaturhinweise zu danken. 

2 Mocticu, F., u. R. Rompe: Z. Physik 119, 472 (1942). 

3 Mécuicu, F., N. Rreut u. R. Rompe: Z. techn. Physik 21, 128 (1940). — 
RapkKowsky, A.: Phys. Rev. 73, 749 (1948). — SEIWERT, R.: Ann. Physik 6, 241 
(1949). — BARDEEN, J., u. W. SHOCKLEY: Phys. Rev. 80; 72 (1950). — Fan, H.Y.: 
Phys. Rev. 82, 900 (1951). 

4 Vgl. z.B. Serrz, F.: The Modern Theory of Solids. New York 1940. 
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stérungstheoretisch berechnet. Durch die Einfithrung einer Wechsel- 
wirkungsenergie zwischen Elektron und Gitterschwingungen wird natiir- 
lich der Rahmen der adiabatischen Naherung, die der Aufteilung des 
Gesamtsystems in Elektronenbewegung und Gitterschwingungen und 
damit dem Bandermodell zugrunde liegt, iiberschritten °. 


In der vorliegenden Arbeit soll nun gezeigt werden, daB es méglich 
ist, die Temperaturabhingigkeit (1) der Bandliicke bereits aus einem ein- 
fachen, eindimensionalen Kristallmodell in streng adiabatischer Behand- 
lung zu gewinnen. Dabei wird gleichzeitig die Wechselwirkung des 
Elektrons mit den Gitterschwingungen wnd die Warmeausdehnung des 
Kristalls beriicksichtigt, wahrend in den bisherigen Arbeiten immer nur 
der eine oder der andere Effekt behandelt wurde. Im Sinne einer strengen 
adiabatischen Naherung wird die Wechselwirkung dadurch erfaBt, daB 
fiir die Elektronenbewegung nicht die Gleichgewichtslagen, sondern die 
momentanen Lagen der Gitterbausteine* verantwortlich sind. Als 
Kristallmodell wird eine lineare Kette von 6-Funktionen gleicher Starke 
beniitzt, durch welche die Wirkung der Gitterbausteine approximiert 
wird. Entsprechend den momentanen Lagen der Gitterbausteine sind 
die 6-Funktionen im allgemeinen nicht aquidistant angeordnet®. 


1. Der Einflu8 der thermischen Gitterschwingungen 
auf die Energieliicke 


Der Einflu8 eines durch thermische Gitterschwingungen hervor- 
gerufenen Auslenkungszustands der linearen Kette, der sich nach N Gitter- 
bausteinen periodisch wiederholt, auf das Energiebanderschema wurde 
in I in streng adiabatischer Naherung untersucht. Die Anordnung der 
Gitterbausteine besaB also die primitive Periode 


L=Na=D],(e) (2) 


(a = Abstand in der Gleichgewichtslage; /, (e) = momentaner Abstand; 
é = Parameter, der die Auslenkung aus der Gleichgewichtslage kenn- 
zeichnet, z.B. Amplitude der Auslenkung). Es ergab sich fiir die Energie- 
eigenwerte £, fiir die der Parameter x mit x? = 2m E/h? eingefiihrt wurde, 
die Bedingung 

| S(e,x)| <2, (3) 


* Damit sind hier, im Rahmen der Einelektronennaherung, die Atome des 
Kristalls gemeint. 

5 Vgl. z.B. Have, A.: Z. Physik 146, 75 (1956). 

6 Haue, A., u. A. SCHONHOFER: Z. Physik 148, 513 (1957); im folgenden mit I 
zitiert. 
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wobei die Eigenwertfunktion S fiir den Fall 


mC ei. rm 


ene | 


d.h. fiir kleine 6-Starken |C| bzw. fiir hohe Elektronenenergien x 
naherungsweise folgende Gestalt hatte7: 


S=2cosxL+2N ns sinxL + 
x h* 


: N N-1 uty—1 u+N-—1 (5) 
C\2 Ai os 
+ (7) XY Deos|x( 2 4— Y 4)|—Nw— 1) cost}. | 
wed a=1 vy=1 aia nd 1 : e=u+y j 


Fiir e=0 ging die Bedingung (3) iiber in die Eigenwertbedingung fiir 
eine Folge von aquidistanten 6-Potentialen (streng periodisches Poten- 
tial), die bekanntlich zu einem Energiebanderschema B fiihrt, bei dem 
,,benachbarte Bandgrenzen“ gegeben sind durch 


u, = nn — A, 
Ue = NI (6) 
(4 = xa; u®> 0); 

dabei bedeutet uw, die untere Grenze des (n+ 1)-ten Bandes, u, die obere 


Grenze des n-ten Bandes und A; die Breite der dazwischenliegenden 
Liicke®. Unter der Voraussetzung (4) gilt® 


Ae = — 2mC [ (7) 


naz h? 


Die Bandengrenzen * des Banderschemas fiir beliebiges ¢ sind nach (3) 
implizit gegeben durch 
S(e,u) = +2. (8) 


Der Anfang der Taylor-Entwicklung ihrer expliziten Gleichung um ¢=0 
lautet daher 


Ss 
u (é) seat We aa * (34) 2x0 a 
Uu=uyy (9) 
e? (Si See— 250 35 Sent SAS Cae?) 
e=0 Yow § 


4,2: S3 


U=U; 


‘; ce 
* Die hier gemeinten Bandgrenzen wurden in I als ,auBere Bandgrenzen 


bezeichnet. 4 
7 ScHONHOFER, A.: Diplomarbeit, Technische Hochschule Miinchen, 1956. Wie 


dort nehmen wir C<O an. “ 
8 Vgl. Saxon, D.S., u. R.A. HUTNER: Philips Res. Rep. 4, 81 (1949). 
9 Vgl. z.B. SOMMERFELD, A., u. H. BETHE: Elektronentheorie der Metalle. In 


Handbuch der Physik, 2. Aufl., Bd. XXIV/2, S. 333. 
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Im Rahmen der Niherung (5) gilt? nun fiir die partiellen Ableitungen von S 


3 N2mC Ini 
(Seno =0, (Sueno = — ag (— 1)" | 
U=U; (1 0) 
Fst gl Sa paper | ae (=4)""t!..F . (2 = Bandnummer), | 
wobei Fy =F (ec = 0) und 
N 
dl, dl, 
Fe lle | Hams ie ape (14) 


pom de dé 
ist. Es laBt sich zeigen’, daB diese quadratische, Form der d/,/de — bei 
Einhaltung der Nebenbedingung (2) — positiv definit ist. Mit (6), (7) 
und (10) ergibt sich aus (9) fiir die Liicke zwischen dem n-ten und dem 
(n+1)-ten Band in der xa=u-Skala der Ausdruck 


2) C 
A, (e) = [(@)]ina = [#(e)]eny == 225% + ot SESE RH. (12) 


Daraus folgt nach der Definition von « mit (4) fiir die Bandliicke in der 
Energieskala 


AE, = (7) oe 2c ie EOE TS (13) 


am a N2a3 


Damit ist — jedenfalls fiir kleine Werte von ¢ — die Energieliicke als 
Funktion des Auslenkungsparameters dargestellt, und es mu8 nun der 
letztere mit den Gitterschwingungen und dadurch mit der Temperatur 
in Verbindung gebracht werden. 

Die Auslenkung des 9-ten Gitterbausteins aus seiner Gleichgewichts- 
lage ga werde mit U, bezeichnet. Dann sind die Normalschwingungen 
unserer linearen Kette, fiir die wir periodische Grenzbedingungen mit 
dem Grundgebiet Ga(G>>1, ganz) annehmen, gegeben durch® 


U, = ecos(oea—at+ 4), (14) 


wobei die Wellenzahl o eine Funktion von w ist. N ist jetzt Teiler von G. 
Wir beschrénken uns nun im Sinne der Einsteinschen Naherung® auf 
die Betrachtung einer einzigen Normalschwingung*; ihre Amplitude ¢ 
wahlen wir als Auslenkungsparameter. Dann ist in komplexer Schreib- 
weise 


L, =a -+- Usa. — U, =a+t beret (gees 1) ae ACOMDATA Cage mea 1) 
re (15) 


* Die Phasenkonstante in (14) kann dann als unwesentlich wegfallen. 
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ae laBt sich Fy explizit berechnen; unter der Annahme N“+1* ergibt 
ich 


n 


Fy =? (16) 


unabhangig von ¢. Letzteres ist fiir die Anwendung der adiabatischen 
Naherung natiirlich sehr giinstig. 


2. Die Temperaturabhangigkeit der Energieliicke 

Wir nehmen, wie bereits bemerkt, fiir das ganze System eine einheit- 
liche Schwingungsfrequenz @ an und setzen ferner eine so hohe Tem- 
peratur 7’ voraus, da8 fiir die Oszillatoren die Boltzmann-Statistik gilt 
(1 >0O=hew/k, k = Boltzmannsche Konstante). Dann ist die Energie 
pro Gitterbaustein einerseits entsprechend den zwei Freiheitsgraden des 
Teilchens (Translation und Schwingung) gleich kT, andererseits gleich 
der maximalen potentiellen Energie 4 Mw?e2 (M = Masse des Gitter- 
bausteins), die der Oszillator im Zustande der gréBten Auslenkung er- 
reicht, in dem die kinetische Energie verschwindet. Daraus folgt 


4 |/2kT 
a re / M (4 7) 
Nach (13) und (16) ist 
AE, =— 35 an sales (18) 


In diesem Ausdruck ist auBer ¢ nur noch a (infolge der Warmeausdehnung 
des Gitters) temperaturabhangig. MOcLicH und Rompe?, die nur die 
Anderung von AE infolge der Temperaturabhingigkeit von a unter- 
suchen, halten dabei das Produkt Ca konstant. Dann ist also auch C 
temperaturabhangig, und zwar wie 1/a. Eine solche Verkleinerung der 
Potentialstarke, d.h. VergréBerung der Durchlassigkeit der 6-Schwellen 
mit wachsendem a erscheint jedoch physikalisch nicht sinnvoll; vielmehr 
entspricht der Abhangigkeit der Potentialverhaltnisse von der Gitter- 
konstanten im realen Kristall zweifellos eher eine konstante oder allen- 
falls eine mit a wachsende Potentialstarke rc , worauf schon SEIWERT 
hinweist?. Wir sehen daher C als temperaturunabhangig an. 

Wir entwickeln nun die Funktion AE,,(T) in eine Taylor-Reihe um 
einen Punkt J, und brechen nach dem linearen Glied ab, wobei wir auch 
das Restglied R abschatzen. Fiir a nehmen wir eine lineare Temperatur- 


abhangigkeit an: 


PRT BTS Ty l (19) 


* Das bedeutet noch keine Vorschrift fiir die GréBenordnung von o, also keine 
wesentliche Einschrankung der Allgemeinheit. Fiir kleine Werte von N wirde in 
(16) iibrigens nur ein zeitabhangiges, im Zeitmittel wieder herausfallendes Glied 


hinzutreten. 
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Mit den Bezeichnungen 


\ ; 4 4Cn2 nn? k 
A = — Lh 9 =r. 7 = 
1 ay : ey ae Mw? 


(Ae 0; Cea) (20) 


ergibt sich aus (18) mit (17) und (19) 


AE,,(T) =A, — Ag Ty — [Are + A(t —3019)] (7-4) +R 
=A, (1+aT)) —3Aga T+ (—A,a+3A,01)—A,)T+R. 


21) 


Das Restglied lautet: 


R w (Ayo? — 6Aga®T, + 3 Aya) (TI —T)? | (22) 


T, im Intervall (7), 7); 


dabei wurde statt a iiberall a, gesetzt, was die GréBenordnung von R 
gewiB nicht beeinfluBt. Es folgt, indem wir alle Glieder positiv nehmen 
und fiir 7, den gr68ten médglichen Wert einsetzen: 


| Rl BAe? + 3Ago?(T EET Tl) Ae 7 Ta 


Der Koeffizient von T in Gl. (21) besteht aus drei Gliedern. Das Auf- 
treten von « und A, zeigt folgendes: Das erste Glied (X = — A,«) gibt 
den direkten EinfluB der Temperaturabhangigkeit der Gitterkonstanten 
wieder, das zweite (Y =3A,«7)) einen indirekten Einflu8 dieser Ab- 
hangigkeit iiber die Gitterschwingungen, wahrend das dritte Glied 
(Z = — A,) die unmittelbare Wirkung der Gitterschwingungen zum Aus- 
druck bringt. Durch Einsetzen von Zahlenwerten in (21) und (23) lassen 
sich die GréBenordnungen dieser Effekte abschatzen und die weitgehende 
Linearitat der ganzen Erscheinung zeigen. 


Zunachst setzen wir 21; es werden also, wie iiblich, die untersten 
Bander des Modells dem Valenz- und Leitungsband des realen Kristalls 
zugeordnet. Ferner nehmen wir fiir unsere Gitterschwingungen eine 
Frequenz »=5 - 10!%sec an; das entspricht einer Debye-Temperatur 
O = 240° K. Mit aj =3 - 10-8 cm, M=5 - 10-88 g (~& Masse des Silizium- 
atoms) und dem Ausdehnungskoeffizienten «=10% grad+ wird das 
lineare Glied in (21) fiir 7) <10*°K von der GréBenordnung 10% |C|-T 
erg (C in ergcm); dagegen ist R fiir T, Ty <104°K von der GréBenord- 
nung 0,1|C| -(Z—T)* erg. Daher laBt sich etwa fiir |T — T)| <250°K, 
d.h. in einem sehr weiten Temperaturintervall, in (21) ohne weiteres R 
gegentiber dem linearen Glied vernachlassigen. 


Nun wahlen wir den Entwicklungspunkt J, im Bereich der Zimmer- 
temperatur: 7 = 300° K. Dann wird mit den obigen Daten das Verhiltnis 
(X+ Y):(X+Y+2Z)=1:7,5, dh. der Beitrag der Warmeausdehnung 
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{ 

des Gitters verhilt sich zum Gesamteffekt (zum gesamten Temperatur- 

_ koeffizienten B) etwa wie 1:7,5%. 

Das ist in guter Ubereinstimmung mit dem experimentellen Befund” 
(Verhaltnis 1:6). Der gréBte Teil des Gesamteffekts wird also durch die 
Wechselwirkung des Elektrons mit den Gitterschwingungen hervorge- 
rufen. 

SchlieBlich setzen wir noch C= —5-10 ergcm. Dies ist sicher 
eine plausible GréBenordnung fiir die Potentialstarke. Man erhilt damit 
einen brauchbaren Wert fiir die Energieliicke (2 eV); ferner ist (4) im 
Bereich der Bandliicke einigermaBen erfiillt (|mC/xh?| <0,6). Damit 
ergibt sich zuletzt aus (21) . 


AE = 2,4 —1,5 +1074 TeV. (24) 


Das eindimensionale Modell liefert also sowohl den richtigen Temperatur- 
koeffizienten [vgl. (1)| als auch die richtigen Anteile von Warmeausdeh- 
nung und Wechselwirkung zwischen Elektron und Gitterschwingungen 
am Gesamteffekt. 

_ Herrn Dozent Dr. A. Haue bin ich fiir die Anregung zu dieser Arbeit und sein 
Recs Interesse an ihrem Fortgang sehr zu Dank verpflichtet. 


ai + Wegen |X|>Y ergibt X:(X+Y+2Z) ungefahr das gleiche Verhaltnis. 
10 SEIwERT, R.: Siehe FuBnote 3 auf S. 67. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Bonn 


Die Erzeugung von intensiven Molekularstrahlen 
nicht kondensierender Gase. 
Wirkungsquerschnitte fiir den Stof} H.—H, und H,—N, 


Von 
A. MINTEN und O. OSBERGHAUS 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 12. Oktober 1957) 


Ein aus einer groBen Zahl von langen Kanalen bestehender Molekularstrahlofen, 
wie er zuerst von ZacHarias fiir Alkalimetalle verwendet worden ist, wird zur Er- 
zeugung eines intensiven Molekularstrahls von H, und N, benutzt. Bei Verwendung 
einer Vakuumpumpe von nur 100 Liter/sec Sauggeschwindigkeit lassen sich Teil- 
chenstromdichten bis zu 10!5 Molekiilen/em? sec in 40 cm Abstand von der Quelle 
erreichen. Mit dieser Anordnung und einem Stern-Pirani-Manometer als Detektor 
wurden die totalen Streuquerschnitte fiir den Sto®B H, gegen H, und H, gegen N, 
bestimmt. 


Einleitung 


Zur Erzeugung von Molekularstrahlen nicht kondensierender Gase 
sind normalerweise Vakuumpumpen sehr groBer Saugleistung erforder- 
lich, weil nur ein kleiner Bruchteil der aus dem ,,Ofen‘‘ mit einer cos- 
Verteilung austretenden Molekiile fiir den eigentlichen Strahl ausgenutzt 
wird. ZACHARIAS u. Mitarb. [7] haben einen Molekularstrahlofen fiir 
Alkalimetalle entwickelt, der mit sehr kleinen Substanzmengen arbeiten 
kann, weil das Verhaltnis der Zahl der Atome im Strahl zu der insgesamt 
verdampften Menge besonders giinstig ist. Benutzt man diese Ofenkon- 
struktion zur Erzeugung von Molekularstrahlen nicht kondensierender 
Gase, wie das inzwischen auch durch Gordon u. Mitarb. [2] fiir ihre 
Ammoniakuhr geschehen ist, so kommt man aus dem gleichen Grunde 
mit Pumpen relativ kleiner Saugleistung aus. Der Ofen hat an Stelle 
einer einzigen Offnung eine groBe Zahl von parallelen Kandlen, die dem 
Atomstrahl eine gute Biindelung in Vorwartsrichtung geben. Wegen des 
praktischen Interesses eines solchen Molekularstrahlofens sollen seine 
Eigenschaften hier etwas naher beschrieben werden. Wir haben die 
Apparatur weiter dazu benutzt, um die totalen Streuquerschnitte fiir 
die Streuung von Wasserstoff an Wasserstoff und Stickstoff zu unter- 
suchen. 
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Wirkungsweise und Aufbau 

Wir betrachten zunichst die Winke Iverteilung der aus einem langen 
Kanal esnee L) von rechteckigem Querschnitt (Kantenlange a, b; 
a> b; L >a) austretenden Molekiile unter der V oraussetzung, daB weirs 
Geo cinmiensteie im Kanal stattfinden und da® die Molekiile nach 
einem WandstoB mit einer cos-V erteilung desorbiert werden. Eine 
solche Verteilung scheint bisher nur fiir den speziellen Fall eines kreis- 
formigen Kanals, dessen 


3 : ; —~ Imax =Pmax 
Lange gleich seinem Na i MOS! ER A BL 


T T 


Durchmesser ist, berech- 
net worden zu sein [3]. 
Fiir einen rechteckigen 
Kanal ist der Zusam- 
menhang zwischen dem 
Teilchenstrom S dQ in 
das Raumwinkelelement 
dQ und den Winkeln p 
und g, die der Geschwin- 
digkeitsvektor b des 
Molekiils mit den zwei 
Wandflachen des Kanals 
bildet, gegeben durch 


SdQ= ay (p,q) a 
mit 
f(b. 9) ; 
4 1 
ss (p+9) + : p-g een seadias fet gus cel eiceteians ee ili des 


reduzierten Winkels q fiir verschiedene Werte des Winkels p. Obere 
fiir p = und q <4 Halfte: Bruchteil y der insgesamt den Kanal durchsetzenden Mole- 
kiile, die in einen rechteckigen, zur Kanalachse symmetrischen 
Raumwinkelbereich zwischen —gmax und +Qmax bzw. — pmax 


und und + pmax treten, als Funktion des Maximalwinkels fiir verschie- 
dene Kanalformen a/b. Pmax ist dabei gleich gmax gesetzt, d.h., die 
1 1p Verteilung wird tiber einen rechteckigen Strahlausschnitt integriert, 
i(?,9) = 2q 6g der dem Kanalquerschnitt ahnlich ist. Die Ordinatenwerte sind 
: noch mit dem Faktor a/L zu multiplizieren. Die Kurven setzen 
fiir q = p und q =, ie sich fiir gréBere Winkel geradlinig fort 


N ist die Zahl der Molekiile, die im Ofenraum pro sec auf eine Flache von 
der GréBe des Kanalquerschnitts a-b treffen. Der Winkel p zwischen 
und der Wandfliche a-L des Kanals ist gemessen in Einheiten 0/L, 
der Winkel g zwischen » und der Wandflache b- L in Einheiten a/L. Zum 
Beispiel bedeutet p= q =1, daB der Geschwindigkeitsvektor die Richtung 
der Raumdiagonalen des Kanals hat. Die angegebenen Formeln gelten 
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nur fiir den praktisch allein interessierenden Fall, daB die tatsachlichen 
Winkel (p-b/L bzw. q-a/L) klein gegen 1 sind. Die Verteilung zeigt Fig.1. 
Aus der oberen Halfte der Figur entnimmt man fiir einen quadratischen 
Kanal von 0,1-0,1 mm? Querschnitt und 25 mm Lange, daB 0,2% aller 
Molekiile in einen Raumwinkelbereich von 7-10~*sterad (pmax =Ymax = 1) 
fliegen, verglichen mit 0,002% bei einem entsprechenden Spalt. 

Die Biindelung des Molekularstrahls setzt einen hinreichend niedrigen 
Gasdruck im Ofen voraus: Es diirfen keine Gaszusammenst6Be im Kanal 
erfolgen. Um trotz niedrigen Gasdrucks eine hohe Strahlintensitat zu 
erreichen, ist eine groBe Zahl von parallelen Kandlen erforderlich. 
ZACHARIAS [1] hat einen einfachen Weg angegeben, ein solches System von 
Kandlen _herzustellen. 
Nach Fig. 2 werden ab- 
wechselnd glatte und ge- 
wellte Metallfolien auf- 
einandergesetzt, zu el- 
nem Paket von 2-140mm? 
Querschnitt zusammen- 
gepreBt und in eine 
rechteckige Offnung des 
Ofenflansches eingefiihrt. 
Die gewellten Folien, die 
uns freundlicherweise vom M.I.T., Cambridge, USA, zur Verfiigung 
gestellt wurden, werden hergestellt, indem man einen Blechstreifen, in 
unserem Falle Nickelblech von 0,01 mm Starke, durch zwei ineinander- 
greifende Randel laufen laBt. Die Streifen waren in Riefenrichtung 25 mm 
breit, die Randelperiode betrug 0,25 mm und die Hoéhe der dreieckigen 
Kanale etwa 0,08mm. Der Ofen hatte 1300 Kandle, deren Gesamt- 
querschnitt mehr als 50% der Ofenflache von 20 mm? ausmachte. 

Als Detektor wird ein Stern-Pirani-Manometer mit einer MeB- und 
einer Kompensationskammer in einem massiven Messingblock verwendet. 
Als Heizdrahte dienen Platinbaénder von 0,5 1 Dicke und 1 mm Breite 
mit einem Heizstrom von 60 mA. Der Molekularstrahl tritt durch einen 
Kanal von 10- 0,08 mm? Querschnitt und 15mm Lange in die MeB- 
kammer. Die Dichte im MeBraum wird durch diesen Kanal auf das 
300fache der Strahldichte erhéht. Die Zeitkonstante des Manometers 
ist etwa 1 sec. Bei sorgfaltigem Briickenabgleich liegt die durch die 
kurzzeitigen Galvanometerschwankungen verursachte Unsicherheit in 
der Messung der Teilchenstromdichte bei 4 - 10!2 Molekiilen/cm? sec. 


Messung des Molekularstrahls 


Mit dem oben beschriebenen Ofen wurden Molekularstrahlen von 
Stickstoff und Wasserstoff mit Teilchenstromdichten bis zu 4015 Mole- 
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kiilen/cm? sec in 40 cm Abstand von der Quelle hergestellt. Bei einer 
Pumpgeschwindigkeit von 100 Liter/sec blieb dabei der Gasdruck unter 
10° Torr. Ahnliche Strahldichten hatten bei Molekularstrahléfen ibli- 
cher Bauart Pumpleistungen in der GréBenordnung von 10000 Liter/sec 
erfordert. Der Zusammenhang zwischen Strahlintensitat in Vorwarts- 
richtung und dem Ofendruck ist bis zu 10>! Torr hinauf linear (nach einer 
Korrektur fiir die Streuung im Gasraum bei den héchsten Drucken), ob- 
wohl bei einem Gasdruck von 10+ Torr im Ofen der Strahl infolge der 
Gaszusammenst6Be im 
Kanal schon’ merklich 
verbreitert ist. Fig. 3 
zeigt einige der gemes- 
senen Winkelverteilungen 
und ihre Verbreiterung 
mit zunehmendem Ofen- 
druck. Gestrichelt ist ein- 
gezeichnet die nach den 
oben angegebenen For- $240 ebsleste cies 
meln berechnete Vertei- 
lung unter Beriicksichti- 
gung der endlichen Aus- 


dehnung von Detektor 6° 4° He 0° 


und Ofen. Fiir die Be- Fig. 3. Winkelverteilung des Molekularstrahls fiir Ofendrucke 
von 7,2-10-*, 10-* und 2,5-10-* Torr. Die berechnete Verteilung 
rechnung wurde ange- ist gestrichelt eingezeichnet 


nommen, daB die dreieck- 

férmigen Kandle von 0,25 mm Breite und 0,08 mm Hohe durch rechteck- 

férmige von 0,15-0,05 mm? ersetzt werden k6nnen. Obwohl die so berech- 
_ nete Winkelverteilung sicherlich nur eine grobe Annaherung darstellt, ist 
_ die Abweichung von den gemessenen Werten gréBer als man erwarten sollte. 
_ Wahrscheinlich ist auch bei dem niedrigsten Ofendruck von 2,5 - 10-° Torr 
_ die Verteilung noch merklich durch Gaszusammenst6Be im Kanal ver- 
_breitert. Man muB dabei beriicksichtigen, daB die totalen Wirkungs- 
querschnitte fiir Streuung erheblich gréBer sind als die gaskinetisch 
- ermittelten StoBquerschnitte (s. unten). Natiirlich kann eine Verbreite- 
rung der Verteilung auch dadurch erfolgen, daB die Molekiile nicht, wie 
. 


angenommen, unter allen Umsténden von den Wanden des Kanals 
mit einer cos-Verteilung desorbiert, sondern zum Teil auch elastisch 
reflektiert werden. 


Streumessungen 


Wir haben versucht, aus der Intensitatsabnahme des Molekular- 
strahls bei vorgegebenem Gasdruck zwischen Ofen und Detektor die 
totalen Wirkungsquerschnitte fiir die Streuung von Wasserstoff und 
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Stickstoff zu bestimmen. Fiir die Streuung von H, an Hy, gibt es eine 
altere Messung [4], derzufolge der StoBquerschnitt des H,-Molekiils den 
gaskinetisch ermittelten Wirkungsquerschnitt um etwas mehr als das 
Doppelte iibertrifft. 

Bekanntlich wird bei jeder Streumessung nur dann wirklich der 
totale Streuquerschnitt gefunden, wenn das Winkelaufloésungsvermogen 
der Apparatur einen bestimmten Grenzwinkel #) wesentlich unterschrei- 
tet. Dieser Grenzwinkel ist nach Massey und Mour [45] gegeben durch 


Su eeels A . Wa nee 
0 i, at. 297. VM, Ma, ay 


M, ist die Masse des Molekiils im Streuraum, M, die Masse des Mole- 
kiils im Strahl, 7,, der ,,StoBradius‘‘, Q der Streuquerschnitt und A die 
de Broglie-Wellenlange (im Schwerpunktystem) der mittleren Relativ- 
geschwindigkeit zwischen den StoBpartnern. Der Faktor M,/(M,+ ™,) 
rihrt her von der Umrechnung vom Schwerpunktsystem ins Labor- 
system. Mit den unten angegebenen Werten fiir Q erhalt man fiir die 
Streuung eines Wasserstoffstrahls durch Wasserstoff bzw. Stickstoff 
0) 0,06 bzw. 0,07. Fiir die Streuung von Stickstoff an Stickstoff da- 
gegen liegt der Wert von J, bei 0,015. Das Auflésungsvermégen der 
Apparatur ist nicht etwa durch den Winkel gegeben, unter dem der 
Detektorspalt vom Orte des Streuprozesses gesehen erscheint, sondern 
durch den Offnungswinkel « des dem Pirani-Manometer vorgebauten 
Kanals von 15 mm Lange und 0,08 mm Breite, entsprechend einem « 
von 0,005. Die Bedingung «<< ist also fiir die Streuung von Wasser- 
stoff an Stickstoff und Wasserstoff einigermaBen gut erfiillt. Es wurden 
die Werte gemessen: 


Tabelle 1 
StoBvorgang Q (cm?) | Q/Ox | C (erg - cm‘) 
H,—HFy TAZ Ah | 5 50.510. 04 
H,—N, 1,30° 10714 | 4 5,9° 40780 


Die Streuquerschnitte Q sind wie iiblich wesentlich gréBer als die 
gaskinetisch ermittelten Werte Q,. In der letzten Spalte sind die nach 
Massey und Monr [5] aus den Q-Werten berechneten Konstanten C der 
Van der Waals-Wechselwirkung V=C/r® angegeben. Der aus der 
Polarisierbarkeit berechnete [6] Wert fiir H,—H, ist 11,4. 

Es ist beabsichtigt, die Messung der Wirkungsquerschnitte mit ver- 
bessertem Winkelauflésungsvermégen der Apparatur zu kontrollieren. 


Wir danken Herrn Professor Dr. W. Paut fiir die Unterstiitzung und Forderung 
dieser Arbeit. 


Erzeugung von intensiven Molekularstrahlen nicht kondensierender Gase Gs 
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Die Polarisation der Co”-Elektronen 


Von 
H. BIENLEIN, R. FLEISCHMANN und H. WEGENER 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 24. Oktober 1957) 


Wegen der Existenz paritaéts-nicht-erhaltender Wechselwirkungen sind die f-Zer- 
fallselektronen longitudinal polarisiert. Fiir den erlaubten G7T-Ubergang Co®? 
wurde der Polarisationsgrad P = Gu,/c fiir die Elektronengeschwindigkeit v,/c = 0,66 
gemessen. Die Messung erfolgte durch Mott-Streuung an Au-, Ag- und Al-Folien 
nach Ablenkung im Feld eines Kugelkondensators. Verschiedene Stdrquellen 
werden diskutiert und nach Méglichkeit durch geeignete Konstruktionen beseitigt. 
Man findet G = — 0,96 + 0,06. 


§ 1. Einleitung 


Wegen der Existenz paritats-nicht-erhaltender Wechselwirkung sind 
die f-Zerfallselektronen langs ihrer Bewegungsrichtung polarisiert. 
Nach JACKSON et al. [8] betragt der Polarisationsgrad P eines erlaubten 
GT-Uberganges: 


G-u,/¢ 


he 1+.6+mgc?/(E, + mc?) 


, , Z voyene # ; 
2-Re (Cr Cr — C4 C4) ee 29m (Cr C# + Crd) (1) 
G= é 


|Crl2?+|Crl?+|C4|? +] Cal? 


E, = kinetische Elektronenenergie, v, = Elektronengeschwindigkeit, 
be = Elektronenimpuls, Z = Ordnungszahl des £-Tochterkerns. 


Der Fierz-Interferenzterm 6 verschwindet nach Ausweis des Experi- 
mentes [11]. Die Kopplungskonstanten Cr, C4 (paritatserhaltend) und 
Ci, C4, (paritatsverletzend) sind reell oder komplex, je nachdem der 
B-Zerfall invariant gegeniiber T (= time reversal) ist oder nicht. Der mit 
aZ behaftete Term in G ist wegen «=1/137 klein; er verschwindet 
exakt, wenn T erhalten wird. 


Fiir den erlaubten GT-Strahler Co® wurden v, und P gemessen und 
dadurch G bestimmt. Die v,-Messung erfolgte durch Ablenkung der 
Elektronen um 110° im elektrischen Feld. Dabei wird nach ToLHoEK [13] 
gleichzeitig die Longitudinalpolarisation in eine transversale verwandelt, 
die sich mit Hilfe der Mott-Streuung nachweisen 14Bt. 
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Unabhangig von uns haben kiirzlich mehrere andere Gruppen [3], 
[4], [74] nach diesem oder anderen Verfahren [5], [6] die GréBe G ge- 
messen. Fiir erlaubte G7Z-Ubergange findet man_ iibereinstimmend 
G = —1 mit MeBfehlern von meist mehr als 20%*. Die groBen MeBfehler 
sind auf verschiedene Stérungen zuriickzufiihren. Wir haben uns daher 
bemiiht, diese Stérungen zu analysieren und méglichst klein zu halten. 
Fir v,/c=0,66 erhielten wir schlieBlich G= —0,96-40,06. Zum Ver- 
gleich dieses experimentellen Wertes mit theoretischen Werten siehe 
z.B. [2]. 


§ 2. Apparatur 
Der Aufbau der MeBanordnung geht aus Fig.1 hervor. Die Elektro- 
nenquelle Q wird durch eine eisenfreie Linse L in den Eingang des 
elektrischen Ablenkfeldes abgebildet. Dadurch wird erreicht: a) bessere 


= 


Fig. 1. Apparatur: Q = Co®-Praparat; L eisenfreie magnetische Linse; Str. Streufolie; Zz, Zz Zahlrohre; 

F Flansch; Dr Drehknopf; G groBe Glasglocke. Der Nachweisteil ist bei A gedreht zu denken, so daB ZR 

tiber und Zz unter der Zeichenebene liegt. Er kann bei A entfernt und durch ein f-Fenster ersetzt werden. 

Der Teil links von F und G war aus Glas, das Zwischenstiick aus Metall. Durch Drehen von Dy lassen sich 

die verschiedenen Folien in das Elektronenbiindel bringen. Die Umgebung der Zahlrohre ist zur Verdeut- 
lichung der Impulsdiskriminierung vergroBert gezeichnet 


Méglichkeit der Abschirmung der Co®-y-Strahlung durch Blei, b) Vor- 
sortierung der Elektronenimpulse, c) Verminderung der Elektronen, die 
durch Wandstreuung zur Mott-Streuung gelangen. Die Elektronen 
durchlaufen sodann das Ablenkfeld. Die Feldplatten sind Kugelflachen- 
ausschnitte. Die Transmission dieses ,, Kugelkondensators“ ist um etwa 
25% gréBer als die eines gleich dimensionierten, von anderen Gruppen 
verwendeten ,,Zylinderkondensators‘‘. Die Hochspannung an der inneren 
* Man ist heute der Meinung, daB nicht nur bei den erlaubten GT-Ubergangen, 
sondern auch bei allen iibrigen f+-Strahlern P = +,/c gilt, obwohl fiir Aut®$ und 
Ga®® zunadchst kleinere P-Werte gefunden wurden, die sich aber nachtraglich als 
fehlerhaft erwiesen. 
_ Z, Physik. Bd. 150 6 
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Feldplatte betrug bis zu + 50 kV. Negative Hochspannung an der AuBen- 
platte erwies sich als unbrauchbar, da unvermeidliche Feldemissions- 
elektronen zu einem betrachtlichen Zahluntergrund fiihrten. Das Va- 
kuum in der Glasapparatur betrug einige 10~° Torr. Durch Feldemission 
traten stabilitatsstérende Wandaufladungen auf, die sich jedoch durch 
Spiegelladungen in einem geerdeten Silberpapierbelag der AuBenwande 
vollstandig kompensieren lieBen. 

Nach Durchlaufen des €-Feldes sind die Elektronen monoenergetisch 
und nahezu transversal polarisiert. In der Streufolie Str erfolgt die Mott- 
Streuung in das linke und rechte Zahlrohr Z, bzw. Zz. Bei einer ideal- 
symmetrischen Anordnung ist das Verhaltnis der beiden Zahlraten L 
und R durch Fiend sangre aK ns 


R 1— S(b,v,,Z)-P 
@ = Streuwinkel, Z = Ordnungszahl des Streuers 


mit dem Polarisationsgrad P verkniipft. Die Asymmetriefunktion S 
wurde von SHERMAN [12] fiir verschiedene Z tabelliert. S erreicht bei 
@ ~120° ein Maximum und hangt hier kaum von # ab. Wir haben daher 
einen mittleren Streuwinkel von 120° gewahlt. Eine genaue Kenntnis 
der Elektronenstrahl-Streufolien-Zahlrohr-Geometrie ist dann nicht er- 
forderlich (im Gegensatz zu Vorwartsstreuanordnungen [3]). S nimmt 
stark mit Z zu. Um die unvermeidliche, apparativ bedingte Streu- 
asymmetrie der Anordnung zu bestimmen, wurden daher Vergleichs- 
messungen mit Streufolien aus Al (S ~—3%) durchgefiithrt. Zur Er- 
mittlung des polarisationsabhangigen Effektes dienten Ag (S 2 — 20%)- 
und Au (S x —42%)-Folien. Die Folien, auBer der dicksten Al-Folie, 
wurden durch Aufdampfen der Metalle auf eine diinne Plexiglasfolie 
(z.B. 40 ug/cm?) hergestellt. Die Streuwahrscheinlichkeit der Plexiglas- 
unterlage war auBerst klein und wurde bei der Auswertung beriicksich- 
tigt. Die verschiedenen Folien waren auf Rahmen gespannt, die mittels 
einer Schliffdurchfiithrung nacheinander in den Strahlengang gebracht 
werden konnten. 

Die ungestreuten Elektronen laufen in die anschlieBende groBe Glas- 
glocke, so daB die GefaBwandstreuung nur mit sehr kleinem Raumwinkel 
wirksam ist. 

Der Streuteil kann bei A entfernt und durch ein f-Fenster ersetzt 
werden. Die Anordnung eignet sich dann als elektrostatisches -Spektro- 
meter. 


§ 3. Stérquellen 


Als Elektronenquelle diente Co® (10 mC, 1 mg/cm?) auf einer 13 mg/ 
cm?-Kupferunterlage (elektrolytisch aufgebracht). Nach Ausweis von 
Hilfsmessungen findet in der Unterlage bereits vollstandige Riickdiffusion 
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statt. Die Elektronen, die das Praparat in Feldrichtung verlassen, kann 
man in drei Gruppen einteilen: a) Vorwirts ausgesandte Sollelektronen, 
b) riickwarts ausgesandte und dann nach vorne diffundierende Riickdif- 
fusionselektronen, c) seitwarts ausgesandte und dann nach vorne ge- 
streute Elektronen (Fig. 2). In unserem Fall bildet a) den Hauptanteil. 
Gruppe b) erleidet durch haufige Wechselwirkung mit den Elektronen- 
hiillen einen erheblichen Energieverlust (vgl. Borne [1]), der ebenso wie 
die teilweise relativistische Mitdrehung des Spins zur Depolarisation 
fiihrt. Daher werden diese Elektronen 
als unpolarisiert angenommen. Sie 
lassen sich aus Form des Spektrums 
und Energieverlust bei der Riick- 
diffusion [/] berechnen. Gruppe c) 
spielt nur bei dicken Co®-Folien 
eine Rolle. Ob unser Praparat diinn 
genug war, sollen weitere Experimente 
entscheiden. Eine allerdings ziemlich 
unsichere Abschatzung macht es un- 
wahrscheinlich, daB die Elektronen- 

Fig. 2. Die Praparatelektronen lassen sich 


gtuppe c) den Polarisationsgrad um in drei Gruppen einteilen: a Vorwdrtsaus- 
on a eee ope 
Auswertung wird dieser Effekt nicht Vauk coset omickiases a 
beriicksichtigt. . | 

Durch das (€-Feld werden Elektronen aus dem Energiebereich 
AE/E =~ 1/30 ausgesondert. Die kinetische Elektronenenergie E, 1aBt sich 
aus der Feldgeometrie und der Ablenkspannung U berechnen. Zur 
Kontrolle wurden bei verschiedenen E(U)-Werten Reichweitemessungen 
der bei A (Fig.1) austretenden Elektronen gemacht. Die Resultate 
stimmen mit Literaturwerten [9] iiberein. Bei abgeschaltetem Feld sinkt 
die Zahlrate bei A praktisch auf Null. Im Strahl sind dann also keine 
an der Wand gestreuten Elektronen vorhanden. Der v,-Wert der zur 
Mott-Streuung kommenden Elektronen ist nach allem genauer als 4%. 

Mit der als B-Spektrometer verwendeten Anordnung wurde das 
Kurie-plot des Co®-Praparates aufgenommen (Fig. 3). Die Linearitat 
fiir Elektronenenergien > 150 keV beweist die Brauchbarkeit als B-Spek- 
trometer und zeigt an, daB8 man genauere Polarisationsmessungen erst 
bei Energien >150 keV durchfiihren kann. 

Bei den Polarisationsmessungen werden die monoenergetischen 
Elektronen durch die Streufolie (Schichtdicke d) in die Zahler gestreut. 
Die Zahlrate Z eines Zahlers als Funktion von d 1aBt sich schreiben: 
Z=Z,+2Z,d+Z,d?+ ---. Die hier interessierenden einfach gestreuten 
Elektronen sind im Z,-Term enthalten. Den Term Z, (Nulleffekt, 
Folienrahmenstreuung) erfahrt man durch eine d=0-Messung. Die 

6* 
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Summanden Z,d?-++ --- enthalten die mehrfach gestreuten Elektronen, 

die fiir dicke Folien eine’ wesentliche Stérung bedingen (s. [4]). Der 

Einflu8 dieser Mehrfachstreuung auf die Links-Rechts-Asymmetrie 

wurde von He1n1zE [7] untersucht. Wir fanden, daB dieses Glied bei 
unseren Folienstirken auBer acht gelassen werden durfte. 

Das Glied Z,d enthalt auBer den gewiinschten unter = 120° ge- 

streuten Mott-Elektronen aber auch solche, die durch die Folie vorwarts 

gestreut wurden, die GefaBwand 

trafen und von dort in das Zahl- 

rohr zuriickdiffundierten. Um 

diese Stérelektronen méglichst 

zu unterdriicken, muB man ge- 

eignete Zahlrohrblenden  auf- 

stellen, die Wandabstande groB 

wahlen, Wandmaterial kleiner 

Ordnungszahl verwenden und — 

Oaieere da die Elektronen bei der Riick- 

306 keV diffusion Energie verlieren — 

die Elektronenenergie diskrimi- 

nieren. Wir haben den Nach- 


—— ‘*: . o 
700 200 300 keV ~=weisteil nach diesen Grundsatzen 
£8 konstruiert und konnten so die 
Fig. 3. Kurie-plot unseres Co®°-Praparates, aufgenom- a3 ee 
men mit der als elektrostatisches /-Spektrometer Zahl der ungewiinschten Riick- 
verwendeten Anordnung aus Fig.1 streuelektronen auf etwa 4% (be- 


rechnet) herunterdriicken. Ein 
zuerst verwendeter, kleinerer Topf fiihrte zu mehr als 50% Riickstreu- 
elektronen (berechnet und aus Reichweitemessungen geschlossen) ! 


§ 4. Messungen 


Die Messungen wurden mit 166 keV-Elektronen (v,/c =0,66) ausge- 
fiihrt. Um die apparative Asymmetrie zu eliminieren, miBt man die 
L/R-Asymmetrie mit Streufolien 1 und 2 verschiedener Ordnungszahl. 
Das Verhaltnis (L/R),/(L/R), enthalt diese Asymmetrie nicht mehr und 
lautet wegen (2): 

(L/R)y _4+S(4)°P 1—S(2)-P 

ei Retast Am Se od tS (2) Pus G3) 
Die Ergebnisse der bisher an verschiedenen Folien durchgefiihrten Mes- 
sungen sind in der Tabelle 1 zusammengefaBt. 

Die Auswertung erfolgte gemaB (3). Dabei wurden folgende Korrek-- 
tionen beriicksichtigt: 1. Die endliche Ausdehnung von Streufolie und 
Zahler, 2. die Streuung der Plexiglasunterlage, 3. die an den GefaB- 
wanden riickgestreuten Elektronen, 4. die nicht ganz vollstandige Um- 
lenkung des Elektronenspins im elektrischen Feld. 


RS 
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Eine Abhangigkeit von der Folienstarke und der absichtlich etwas 
schraggestellten Al-Folie (empfindliches Einfachstreukriterium !) 1aBt 
sich im Rahmen des allerdings noch betrachtlichen mittleren Fehlers der 
Einzelmessung nicht nachweisen*. Der gewogene Mittelwert aus allen 
neun Messungen betragt P= —0,527 +0,036 (+0,044). Uber die Be- 
deutung des eingeklammerten Fehlers s. FuBnote *. 

Der Elektronenstrahl enthalt noch die Gruppe b) aus Fig. 2. Die 
Intensitat dieser unpolarisierten Elektronen lat sich nach §3 berechnen 
und verhalt sich zu der der Gruppe a) wie 0,195 :1 **. Der Polarisations- 
grad der gewiinschten Gruppe a) betragt somit P—=— 0,635 0,04 
(+0,05). Daraus ergibt sich der Wert G = — 0,96 +0,06 (0,07) aus §1. 


Tabelle 1 
Z,/Z, —P —P =P. 

Au/Al 0,56+0,07 | 0,4740,07 0,57 £0,10 

Ag/Al 0,60 =£0,17 .:| + 0,653-0,19 0,73 + 0,22 

Au/Ag / 0,53 40,12 0,34 40,16 0,44 +0,15 

Bemerkungen. Au: 0,123 a Au: 0,073 mg Folienstaérken wie in Spalte 1. 
Ag: 0,227 on Ag: 0,112/-—,| Al-Folie jedoch um etwa 10° 
Al: 0,84 J} S™ | Al: 0,588) “| schraggestellt 


Es hat zunachst wenig Sinn, die statistischen Fehlergrenzen durch 
weitere Messungen einzuengen. Die zur Berechnung von P ndtige 
S-Funktion ist namlich nur fiir den nackten Kern ohne Beriicksichtigung 
der Hiille tabelliert. Der Hiilleneinflu8 wurde bisher nur fiir Elektronen- 
energien unter 121 keV berechnet [10]. Er erniedrigt den S-Wert bei 
121 keV um rund 10%. Der Hiilleneinflu8 nimmt mit wachsender 
Energie ab, diirfte bei 166 keV aber noch schatzungsweise 5 % betragen. 


* Dagegen scheint P von der Ordnungszahl der Streufolien abzuhangen : 
|P (Ag/Al)| > |P(Au/Al)| > P(Au/Ag)|. Allerdings liegt diese Z-Abhangigkeit 
noch innerhalb des statistischen Fehlers. Wenn sie reell ist, diirfte sie folgende 
Ursache haben: Unsere Anordnung wurde mit einer Hg-Pumpe evakuiert. Gelangt 
Hg-Dampf zu den Streufolien, so bildet sich Au- und Ag-Amalgam (Al ist durch eine 
Oxydschicht geschiitzt). Nach langerem Stehen trat tatsachlich eine Amalgamie- 
rung ein. Da Au und Hg fast gleiche Ordnungszahl Z haben, andert sich dadurch 
das effektive Z der Au-Folie nicht, wahrend das der Ag-Folie zu gréBeren Z-Werten 
verschoben wird. Das fiihrt dazu, daB P(Au/Al) unbeeinfluBt bleibt, wahrend 
P(Au/Ag) zu klein und P(Ag/Al) zu groB ausfallt. Wenn dieser Amalgamierungs- 
prozeB reell ist, darf man also nur die Au/Al-Messung (= 1. Tabellenzeile) auswerten: 
Das gewogene Mittel andert sich (zufallig) nicht; die Fehlergrenzen werden natiirlich 
etwas gréBer. Sie sind bei allen Resultaten in Klammern beigefiigt. 

xk Eygainzung bei der Korrektuy: HEINTZzE (Z. Physik, im Druck) hat die De- 
polarisation durch Riickdiffusion gemessen, allerdings fur einen groBeren Energie- 
bereich. Unter vergleichbaren Verhaltnissen kommt er zum selben Ergebnis wie 
unsere Abschatzung. 
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Solange diese theoretische Frage nicht naher geklart ist, besteht fiir 
Absolutmessungen genauer als etwa 5% kein Bedarf. 


Wir danken der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir die Bereitstellung von 
Mitteln, den Herren cand. phys. FELSNER und GUTHNER fiir ihre tatkraftige Hilfe 
bei der Uberwindung vieler technischer Schwierigkeiten. Die Abteilung Radio- 
aktivitat der Firma Buchler, Braunschweig, fertigte das Praparat an. 
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(Eingegangen am 12. Oktober 1957) 


Mit einem magnetischen Linsenspektrometer wird das M- und L-Auger-Spektrum 
von “giTl und *43Bi im Energiebereich von 14 bis 15 keV gemessen. Fiir 21 L-Auger- 
Linien werden die Energie und die Zuordnung angegeben.~ Die Erhdéhung der effek- 
tiven Kernladungszahl fiir die einfach ionisierte M-Schale wird zu AZ =0,8-+0,2 
ermittelt. Das L-Auger-Spektrum wird in Teilspektren zerlegt, aus deren Inten- 
sitaten sich die Auger-Ausbeuten fiir die ZL-Unterschalen zu: a, = 0,07 + 0,02; 
a, = 0,46 + 0,09; ag =0,59+0,05; ergeben. Fiir das M-Auger-Spektrum wird im 
Energiebereich von 1,5 bis 4 keV eine Intensitat von 28 Elektronen pro 100 743Pb- 
Zerfalle abgeschatzt. 


1. Einleitung 


Wahrend iiber die A-Auger-Elektronen schon zahlreiche Ergebnisse 
bekannt sind, wurden bisher nur wenige L-Auger-Spektren ausgemessen 
und iiber M-Auger-Spektren liegen noch keine ausfiihrlichen Unter- 
suchungen vor. 

Die L-Auger-Linien von *$?Tl und *%43Bi wurden bereits in friiheren 
Arbeiten von Brack! und FLAMMERSFELD? im Elektronenspektrum 
eines ThB-Praparates gefunden, aber erst in einer neueren Arbeit von 
Butt? als solche identifiziert. Butt konnte acht verschiedene Linien 
nachweisen und versuchte sie zuzuordnen. 

Zweck der vorliegenden Arbeit war es, diese Linien besser aufzulésen, 
zuzuordnen und die Auger-Ausbeuten der L-Unterschalen zu bestimmen. 
Wahrend der Untersuchungen erschien eine Verdéffentlichung von 
Moussa und Betticarp?, in der fiir die L-Auger-Linien Energie, Zu- 
ordnung und Gesamtintensitat angegeben werden. Nach Abschlu8 der 
Arbeit erschien eine weitere Publikation von BuRDE und CoHEN'®, die 
demselben Problem gewidmet ist. Diese Autoren geben auBerdem die 
Auger-Ausbeuten fiir die L-Unterschalen an. Die Schwierigkeiten jedoch, 


*D7 G6éttinger Dissertation 1957. 

1 Brack, D.H.: Proc. Cambridge Philos. Soc. 22, 838 (1925). 

2 FLAMMERSFELD, A.: Z. Physik 114, 227 (1939). 

3 Butt, D.K.: Proc. Phys. Soc. A 63, 986 (1950). 

4 Moussa, A., u. J.B. Berricarp: C. R. Acad. Sci. Paris 242, 1156 (1956). 
5 BurDE, J., u. S.G. ConEen: Phys. Rev. 104, 1085 (1956). 
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mit denen solche Untersuchungen verbunden sind, bringen es mit sich, 
daB die einzelnen Ergebnisse zum Teil stark voneinander abweichen. 
Daher ist die vorliegende Arbeit geeignet, die itibrigen Resultate, soweit 
sie dasselbe Problem betreffen, nach der einen oder anderen Seite zu 
erharten. 


2. Apparatur 


Fiir die Messungen wurde ein Linsenspektrometer vom S]atis- 
Siegbahnschen Typ® benutzt, das urspriinglich von WEBER’ erbaut 
wurde und fiir den vorliegenden Zweck verbessert werden muBte. Bei 
einem Praparatdurchmesser von 1mm wurde ein Impulsauflésungsver- 
moégen von 0,7% erreicht. Der ausgenutzte Raumwinkel betrug 4% 
von 47. 


Als Detektor diente ein Geiger-Miiller-Zahlrohr mit einem diinnen 
Eintrittsfenster aus Zaponlack bzw. Formvar. Die Fensterfolie lieB bei 
1 keV die ersten Elektronen ins Zahlrohr treten. Sie wurde von einer 
Messingscheibe getragen, die auf einem Durchmesser von 8mm auf 
0,1mm Dicke abgedreht und siebartig durchbohrt war. Die Durch- 
lassigkeit der perforierten Flache betrug in der Draufsicht 43%. Das 
Fiillgas bestand aus einem Gemisch von 16 Torr Argon und 4 Torr 
Athylen. Unter diesen Bedingungen arbeitete das Zahlrohr noch zu- 
verlassig. 


Als Praparattrager wurde ein Stift aus V2A-Stahl benutzt, dessen 
polierte Stirnflache von 1mm Durchmesser in Th-Emanation aktiviert 
wurde. Wegen der Halbwertszeit des ThB (J,=10,6 Std) war fiir die 
Aufnahme des Spektrums eine gréBere Anzahl von Praparaten erforder- 
lich. Um das Auflésungsvermégen und die Eichung méglichst konstant 
zu halten, muBten die einzelnen Praparate denselben Durchmesser haben 
und reproduzierbar justiert werden. Diese Bedingungen lieBen sich bei 
dem kleinen Durchmesser von 1mm am sichersten mit einem gut ein- 
gepaBten Metallstift erfiillen. Da sich auBerdem die Riickstreuung im 
Energiebereich von mehreren Kiloelektronenvolt, auch bei diinnen (aber 
noch hinreichend stabilen) Praparattragern nicht geniigend vermeiden 
14Bt, wurde auf eine solche Praparatunterlage verzichtet. 


3. Aufnahme des Spektrums 


Der Strom fiir das Magnetfeld wurde einer 300 V-Akkumulatoren- 
batterie entnommen und zeigte wahrend der Messungen keine merklichen 


Schwankungen. Im Anschlu8 an jedes mit einem einzelnen Praparat _ 
ausgemessene Teilspektrum wurden die Eichlinien aufgenommen. Als 


6 SvAtis, H., u. K. Sregpann: Ark. Fysik 1, 339 (1949). 
7 WEBER, G.: Z. Naturforsch. 9a, 115 (1954). 
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solche dienten die Konversionslinien A, B, F und I mit den von Srec- 
BAHN und EpvARSON® angegebenen Ho-Werten. Die einzelnen Teil- 
spektren tiberlappten sich geniigend, um sie in ihrer Intensitat aufein- 
ander beziehen zu kénnen. AuBerdem wurden jedesmal mehrere Stellen 
aus dem kontinuierlichen Spektrum mitgemessen. Das zusammengesetzte 
Spektrum zwischen 1 und 25 keV zeigt Fig.41. Der hier benutzte kleine 
MaBstab gestattete nicht, alle MeBpunkte wiederzugeben. 
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Fig. 1. Das Spektrum der L- und M-Auger-Elektronen eines-ThB-Praparates (—— — Untergrund, 


------- -- Korrektion fiir die Absorption im Zahlrohrfenster) 


4. Die L-Auger-Linien 

a) Zuordnung. Der graphischen Darstellung des Spektrums wurden 
insgesamt 21 L-Auger-Linien entnommen. Sie sind in Tabelle 1 zusam- 
men mit den Ergebnissen anderer Autoren verzeichnet. In mehreren 
Fallen sind zwei nebeneinander liegende Linien nur schwach aufgelést 
oder ihre Existenz ist aus der Breite eines Maximums geschlossen. Diese 
Stellen im Spektrum wurden einer haufigen Priifung unterzogen. Dabei 
zeigte sich stets ein sehr ahnliches Bild, so daB die Existenz mindestens 
zweier Linien mit vergleichbarer Intensitaét an den betreffenden Punkten 
als sicher erscheint. Die Unsicherheit in der Energie betragt fiir die gut 
aufgelésten Linien etwa +20 eV und fiir die weniger gut aufgelésten 
+40 eV. 

Die in Tabelle 1 angegebene Zuordnung wurde auf Grund der Energie 
und der Intensitadt der einzelnen Linien vorgenommen. Als Kriterium 


8 SreGBAHN, K., u. K. Epvarson: Nuclear Physics 1, 137 (1956). 
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Tabelle 1. Energie und Zuordnung dey L-Auger-Linien und Anderung der effektiven 
Kernladungszahl fiiy die einfach ionisierte M-Schale 


Bezeich- A ‘G 
ae der Moussa und BELLIcARD* Vorliegende Arbeit BurbDE und CoHEN 
Linie bei ; ipa ; tes u _. 
‘| 4 aaliaetalneietaente S of = 
Bac ab Ubergang ae Ubergang ee AZ | AZ’ ef Ubergang 
os Og ae Og 
1 |4, 5,88) 81-L 777M, M777 | 5,89 1,4] 5,95 81-L77;M,M, 
2|43] 6,150 | 81-L,,,;M,,;Mz7,| 6,16) 83-L,;,M, Mz, | 6,13) 0,7) 6,18) 83-L77, MM, 
As 81-Ly;,M;zMyzz_ | 6,47} ‘| 4,4) 6,18/84-L 77M, M 
3143 | 6,435 |83-Ly77-MyyM,,, | 6,45/83-L7,; My, Mz, 6,43|0,8| | 6,44/83-L7,,M,,M 
414q| 6,615 |81-Lyy,MyzzMzz)| 6,6481-L 77, Mj7,Mzz7 | 6,64| | 4,0| 6,65|84-L,,,M;,M 
5] [6,735 |81-Lyp7MzyM, | 6,73|84-L777M,,M, 6,76  |4,3 
6/44] 6,980 83-Lyp7>My;My | 6,97/83-Ly,;Myz7Mjz__—| 6,95) 0,8 7,02) 83-L77;M,7M 
7 7,06 83-L7;M,,My —_‘| 7,04|0,8 
8/45 7,48|83-Lyz7MyzzMyy | -7,45|0,7, | 7,49/83-Lyz,My77 
9 7,540 83-L77;M77,; My (pei 83-L77;,M77; My | 7,56| 0,9 
104g] 8,040| 83-L777MyyMy | 8,05|83-L 77; Mp My 8,05) 1,0 8,05) 83-Ly7; MyM 
11/By | 8,720 | 83-Ly,MyyMyyy | 8,72/83-Ly7 Mj Myzy 8,72 8,71) 83-L7,M,, My, 
83-L 777M, Nyzy 8,71 
81-L77M_;Myy | 8,70 
12 /C, 9,19 81-L 77M, 77Mry 9,16 9,06 81-L,M;, Myy 
13 |B: | 9,200 |83-L,,M,;Mpy | 9,25|83-L,;,M,;Myy 9,22 9,28) 83-L 77 M,, My 
83-L77Myz77Mq77 9,24 
83-L 777 M77 Nyy 9,23 
83-L77;Mz Ny 9,25 
14 9,54) 83-Ly77Mz 77 Nyzz 9,53 
83-Lyz7 Mz Nyz; viz | 955 
84-Ly77Myz7Ny7; yzy| 9,56 
81-Ly77Myy Nyy 9,53 
15|Cy | 9,735 |83-LyyMyyz Myy | 9,73/83-L yy Mz. My 9,74 9,68/83-L,;M, My, 
Ay 81-L7;Myy My 9,73 9,68 81-L777MyyNry 
16147 |10,340 | 83-L7;MyyMy 10,34|83-L,,M,,M, 10,34) 1,0, |10,24/83-Ly7)MyyNyy 
4p My uw My 
17\Cy 10,65] 83-L 777M, Nys; yz [10,66 10,7 |83-LyMyy Mpy 
18 |B, 11,545 |81-L7,MyyNzz7 [11,55|83-L 77M, Nyy 11,52 41,52/81-L7;Mry Ny, 
83-L,;;Mz,N, 11,55 
81-L7,;My Nyy 11,55 
19 |Bs [12,260 | 83-Ly7Myy Nj, |12,25|83-L7;My Nyy 12,28 12,22] 83-L 77 Myy Nyy 
20|B6 [12,500 |83-LypMyy Nyy |12,49|83-Ly;Myy Nyy (12,53 12,61|83-Ly, My Nyy 
21 12,80|83-L7;Mry Nyy; pry (12,84 


fiir die Intensitaét, mit der verschiedene Linien bzw. Liniengruppen auf- 
treten kénnen, dienten die in Spalte 5 bis 7 der Tabelle 2 angegebenen 
Werte fiir die Anzahl der L-Ionisationen pro 100 ThB-Zerfalle. Fiir die 
kinetische Energie Er.m,m, und Ey, M,N, der L,M,M,- und L,M, N,- 
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Elektronen der Elemente 81 und 83 wurden Naherungswerte nach der 
Formel 


ne ~ = 
EL, XY, = Ex, EX, Bf (1) 


berechnet. Dabei bedeutet z.B. Ef, die aus der R6éntgenspektroskopie 
bekannte Ablésearbeit fiir die L,-Schale des untersuchten Elementes 
mit der Kernladungszahl Z. Eyt? tragt der Tatsache Rechnung, daB 
ein Auger-Elektron im allgemeinen ein zweifach ionisiertes Atom hinter- 
1aBt, so daB zu seiner Emission eine erhéhte Ablisearbeit aufzubringen 
ist. Die fiir Gl. (1) nétigen Ablésearbeiten wurden den Tabellen von 
HILt u. a.®° entnommen. 

Die Linien 1 bis 10 enthalten die L,,,M M-Elektronen der Elemente 81 
und 83. Nach Tabelle 2, Spalte 7 ist die Anzahl der L,,,-Ionisation fiir 
Z = 83 rund doppelt so hoch wie fiir Z = 81. Da mau fiir die beiden nahe 
beieinander liegenden Elemente etwa dasselbe Verhalten beziiglich der 
Fluoreszenz- und Auger-Ausbeuten annehmen kann, ist zu erwarten, 
daB die Linien, die zum Element 83 gehéren, in etwa halber Intensitat 
auch fiir das Element 81 vorhanden sind. Mit Hilfe dieses Kriteriums 
konnte in einigen Fallen eine eindeutige Zuordnung getroffen werden, 
wo dies an Hand der Energiewerte nicht méglich war. Die der Linie 10 
analoge Linie fiir Z = 81 machte sich auf der rechten Flanke der Linie 9 
bemerkbar, sie konnte jedoch nicht aufgelést werden. 

Die Zuordnung der Linien 11 bis 21 wird dadurch sehr erschwert, daB 
sich in diesem Energiebereich jeweils mehrere Gruppen von Auger- 
Elektronen tiberlagern, s. Fig. 2. In den Fallen, in denen eine eindeutige 
Zuordnung nicht méglich schien, wurden die in Frage kommenden Uber- 
gange angegeben. Die Linien 18 bis 21 miissen aus Intensitatsgriinden 
ausschlieBlich den L,;, MN-Ubergingen zugeschrieben werden (vgl. 
Fig. 2 und Tabelle 3). 


b) Vergleich mit den Ergebnissen anderer Autoren. Die von Moussa 
und BELLicarD4 und in der vorliegenden Arbeit vorgenommene Zer- 
legung des Spektrums in Linien, die zum °g3Bi und *giTl gehéren, wird 
von BurDE und CoHEN® weitgehend bestatigt. Die letztgenannten 
Autoren konnten das L-Auger-Spektrum von *g{Tl getrennt aufnehmen, 
indem sie die Koinzidenzen zwischen den L-Auger-Elektronen und den 
vom Praparat emittierten «-Teilchen untersuchten. Dadurch erhalten 
sie eine Anzahl Linien vom 798TI, die sich im tiberlagerten Spektrum des 
122Bi und °88T1 aus Intensitatsgriinden nicht bemerkbar machen. Die 
Energiewerte und die Zuordnung der Linien stimmen bei Moussa und 
BELLICARD und bei der vorliegenden Arbeit recht gut tiberein, wahrend 
die Ergebnisse von BuRDE und CoHEN oberhalb 8 keV davon abweichen. 


Ua cae ee E.L. CuHurcH u. J.W. Minericu: Rev. Sci. Instrum. 23, 523 
(1952). 


92, K. RiscH: 


Insbesondere sprechen diese Autoren die intensive Linie, die hier mit 16 
bezeichnet ist, nicht einem L,,;M M- sondern einem L,;;M N- -Ubergang 
zu. Dies miiBte sich auf die spater diskutierten Auger-Ausbeuten der 
L-Unterschalen auswirken. 


5. Anderung der effektiven Kernladungszahl 
fiir die einfach ionisierte M-Schale 

Der in Gl. (1) angesetzte Wert E¥,"? ist zu groB. Den richtigen Wert 
EY 4 (0 <AZ <1) erhalt man, nachdem die Zuordnung einer Linie 
sichergestellt ist, aus der gemessenen Energie der Linie und den beiden 
Ablosearbeiten E7, E%. Fiir den effektiven Zuwachs AZ der Kern- 
ladungszahl haben BERGSTROM und HILL”? eine Definition angegeben, 
die im Falle der L,M, M/-Elektronen lautet: 

petaZ _ pp 


5 WR me at iss (2) 


Z+1 v4 
Eig — Ex, 


AZ bezieht sich also auf die Ablésung eines M)-Elektrons, wobei die 
M,-Schale einfach ionisiert ist. Die so ermittelten Werte fiir AZ (Z = 83) 
sind in Tabelle 1 verzeichnet. Unter Beriicksichtigung der Unsicherheit, 
mit der die Energien der Linien bestimmt werden konnten, ergibt sich 
als Mittelwert AZ =0,8 +0,2. Wahrend fiir die M-Schale die Differenz 
Ex; ' —E%, zwischen 100 und 150 eV liegt, betragt sie fiir die N-Schale 
nur noch 20 bis 40 eV. Das ist aber gerade die MeBgenauigkeit, mit der 
die Energiewerte bestimmt wurden, so daB bei den LM N-Elektronen, 
auch im Falle einer eindeutigen Zuordnung, die Anderung der N-Ablése- 
arbeit bei einfach ionisierter M-Schale nicht angegeben werden kann. 

MLADJENOVIc und SrATis" erhielten bei den K L M-Auger-Elektro- 
nen eines ThB-Praparates fiir die M-Schale einen Wert von AZ =0,6. 
Thr Fehler liegt, nach den Angaben iiber ihre MeBgenauigkeit zu schlie- 
Ben, in derselben GréBenordnung wie hier, so daB die beiden Ergebnisse 
innerhalb dieser Fehlergrenze iibereinstimmen. Jedoch ist zu bemerken, 
da8B sich bei MrapjENovic und SiAtis AZ auf die Ablésung eines 
M-Elektrons bei einfach ionisierter L-Schale bezieht. 

Fir Z=81 ergeben die L;;;M,M,-Uberginge einen mittleren Wert 
AZ' =1,1. Das heiBt, daB hier die Linien um 30 bis 40 eV nach kleineren 
Energien verschoben sind als man auf Grund der Linien vom Element 83 
erwarten sollte. Es wird vermutet, daB diese Verschiebung im wesent- 
lichen durch Coster-Kronig- Ubergange vom Typ L; Ly; Mry, + bedingt 
ist; denn wie Tabelle 2 zeigt, beruht praktisch die gesamte L77;-loni- 
sation vom Element 81 auf einem solchen Ubergang. Dadurch ist die 
M-Schale bereits einfach ionisiert bevor das Ly; M, M,- Elektron 


10 BercstrOm, I., u. R.D, Hy: Ark. Fysik 8, 21 (1954). 
ll MLAPIENOVIC, M,, u. H. StAtis: Ark. Fysik 9, 44 (1955). 
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emittiert wird, so daB schlieBlich ein in der M-Schale dreifach ionisiertes 
Atom zuriickbleibt. Vorausgesetzt ist dabei allerdings, daB die erste 
M-lonisation nicht schon auf eine weiter auBen liegende Schale ver- 
lagert ist bevor das L;,;; M, M,-Elektron die Hiille verlaBt. 

Ein anderer Effekt, der sich auf die Lage der Auger-Linien vom 
Element 81 auswirken kann und auf dem RiickstoB der Kerne TI 
infolge des vorangegangenen «-Zerfalles beruht, wird von BuRDE und 
COHEN beschrieben. Da aber in der vorliegenden Arbeit alle RiickstoB- 
kerne bei der Messung beriicksichtigt werden — sowohl solche, die das 
Praparat in Richtung Spektrometerraum verlassen, wie diejenigen, die 
in die Praparatunterlage eindringen — sollte sich dieser Effekt hier nur 
in einer Linienverbreiterung und weniger in einer Linienverschiebung 
bemerkbar machen, wenn man die Angaben von BuRDE und CoHEN 
iiber die Bremszeit der RiickstoBkerne in der Praéparatunterlage und iiber 
die Lebensdauer des 40 keV-Niveaus, das fiir die L-Auger-Elektronen 
des *{{Tl hauptsachlich verantwortlich ist, in Rechnung setzt. Jedoch 
kann diese Frage hier nicht mit Sicherheit entschieden werden. 


6. Die L-Auger-Ausbeuten 

Fiir das untersuchte ThB-Praparat lassen sich nur Mittelwerte be- 
zuglich der Elemente 81 und 83 angeben. Aber wegen deren enger Nach- 
barschaft weicht ein solcher Mittelwert nur wenig von den Einzelwerten 
ab und ist daher von Interesse. — Der geringe Beitrag des *85Pb spielt 
praktisch keine Rolle (Tabelle 2). — Zur Bestimmung der L-Auger- 
Ausbeuten miissen bekannt sein: Die Anzahl der Primarionisationen in 
den Unterschalen, ihre Verschiebung innerhalb der L-Schale durch 
Coster-Kronig-Ubergange und die Intensitét der von den einzelnen 
Unterschalen ausgehenden Auger-Elektronen. 


Tabelle 2. »; = Anzahl dey L;-Primérionisationen pro 100 ThB-Zerfalle. nj = An- 
zahl dey L;-Ionisationen pro 100 ThB-Zerfalle nach den Coster-Kronig-Ubergangen 


Zz . my Ne Ng n; ny ns 
81 | 15,67 1,57 0,16 3,59 4,55 9,26 
82 0,86 0,46 0,97 0,20) > 0,62 1,47 
83 6.1.7, 9,09 17,67 1,42 10,26 PAA 
Summe | 22,70 SapQunche £48,S0-Tn 124 15,43 31,98 


Gesamtzahl der L-Ionisationen pro 100 ThB-Zerfalle: 52,62 


Die Anzahl der Primirionisationen fiir die Elemente 81 und 83 wird 
von Butt? (FLAMMERSFELD2) iibernommen (Tabelle 2). Die Coster- 
Kronig-Ausbeuten kénnen den Messungen der vorliegenden Arbeit allein 
nicht entnommen werden; denn das Spektrum dieser Elektronen 
liegt groBtenteils unterhalb 0,5 keV. Uber die dadurch erforderlichen 
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BestimmungsgroBen haben Ross u.a.!” ausfiihrlich referiert. Die Autoren 
ermittelten die Coster-Kronig-Ausbeuten fiir *3gBi (RaE) und fanden 
hye = 0,19 £0,053 fig = 0,58 +0,05 ; fog = 0,06 +0,14. (Der Index bezieht 
sich auf die an dem Coster-Kronig-Ubergang beteiligten L-Unterschalen ; 
z.B. gibt f,. den Bruchteil der Primarionisationen in der L;-Schale an, 
der auf die L,,;-Schale verschoben wird.) Diese Werte wurden hier 
benutzt unter der Annahme /,;—=0. In Tabelle 2, Spalte 5 bis 7 sind die 
so erhaltenen L-Ionisationen pro 100 ThB-Zerfalle, die fiir die Ermitt- 
lung der L-Auger-Aus- 


Jel; 7 é ¥ i beuten maBgebend sind, 
Ly /1N verzeichnet. 
r Lr7 a L;NN Ein Versuch, die In- 
Ot r——--  tensitaét der von den ein- 
L767 
zelnen Unterschalen aus- 
Ly IN 

uh gehenden Auger-Elek- 
“pli ¢ LN tronen zu ermitteln, 
fh : stoBt auf Schwierigkei- 
ten. Wiirde man das 

Ly MN 
Ly I an Peed Ly NN Spektrum nach der in 
pie See ta BS ES en Tabelle 1 angegebenen 
aah SOA Rs if a Zuordnung in Linien 
‘ eee [KeV] zerlegen, so k6nnten 


Fig. 2. Energiebereiche der Teilspektren fiir die L-Auger-Elektronen groBere Fehler unter- 
ereSta88) laufen; denn verschie- 

dene Liniengruppen treten im Spektrum nicht sichtbar in Erscheinung 
und wiirden somit vernachlassigt. Um dies zu vermeiden, wurde auf 
einem anderen Wege versucht, die Intensitaten der neun Teilspektren 
L,MM, L,MN und L,NN zu ermitteln. Dazu wurde das L-Auger- 
Spektrum durch Trennschnitte hinter der Linie 10, 16 und bei 13,4keV, 
hinter der Linie 21, in vier Teile zerlegt. Wie Fig. 2* zeigt, liegen die 
neun Teilspektren L,MM, L,MN und L,NN, von gewissen Uber- 
lappungen abgesehen, jeweils innerhalb eines dieser vier Teile. An den 
Intensitaten der Teile 1 bis 3 wurden Korrektionen angebracht, welche 
die auftretenden Uberlappungen beriicksichtigen**. Damit ist, aus- 
* Die unterbrochen gezeichneten Energiebereiche fiir die Teilspektren geben an, 


daB das betreffende Element (81 oder 83) mit geringerer Intensitat beteiligt ist als 
das andere. 

** Dabei dienten die aus der Linienzuordnung gewonnenen Erkenntnisse iiber 
die Gestalt einzelner Teilspektren als Anhaltspunkte. Die energiereichsten L 7M M- 
Elektronen (Z = 83) liegen in Teil 3. Ihre Intensitat wurde abgeschatzt durch einen 
Vergleich mit dem L-Auger-Spektrum des *{§Bil3.14, bei dem infolge starkerer 
L;-Ionisation bei 11 keV eine intensive Linie auftritt, die vermutlich zu dem Uber- 
gang L;M;y My gehort. 

12 Ross, M.A.S., A.J. Cocuran, J. Hucues u. N. Featuer: Proc, Phys. Soc. 
A 68, 612 (1955). 
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genommen die Intensitat der L,,;;MM-Elektronen, jeweils fiir zwei 
oder drei Teilspektren die Summe der Intensitaten bekannt. Die weitere 
Zerlegung erfolgte unter der Annahme, daB sich die Intensititen der 
drei L, N N- Spektren zueinander verhalten wie die drei Ionisationshaufig- 
Keiten n; in Tabelle 2. Der dadurch begangene Fehler ist klein w egen des 
geringen Beitrages dieser Liniengruppen zur Auger-Ausbeute (Tabelle3). 
Das nicht sichtbar in Erscheinung tretende L,MN- Spektrum wurde 
durch einen Vergleich mit dem L-Auger-Spektrum des *{$Bi!*14 abge- 
schatzt. Aus den bisher gewonnenen Intensititen und aus der Gesamt- 
intensitat des L-Auger-Spektrums lassen sich dann die drei in Teil 2 
vereinigten Spektren unter der Annahme aufteilen, daB fiir die drei L- 
Unterschalen das Intensitatsverhaltnis der LM M-Elektronen zu den 
LM N-Elektronen konstant ist. 


Tabelle 3. Anzahl der Auger-Elektronen pro 100 ThB-Zerfalle 


9 faa omy) Intensitat Sareond it | Intensitat een | Intensitat 

LMM 1,14 +0,4 L;;MM | 5.14 +0,6 LyyzMM | 13,7 +0,2 

L;MN 0,35+0,1 L,;MN fed /ois= OF 4 Ly,,;MN 4,8 +0,3 
Ly7NN | 0,16 LiyyNN 0,32 40,05 


TL) =14,5 405 | I(Ly) = 7.0 £0,7 T(Lyy;) = 18,8 +0,6 
Ein Vergleich mit der Konversionslinie A + Aa, der nach FLAMMERs- 
FELD? 20,9 Elektronen pro 100 ThB-Zerfalle entsprechen, liefert die 
absoluten Intensitaten fiir die neun Teilspektren (Tabelle 3). Diese Er- 
gebnisse sind von den Coster-Kronig-Ausbeuten weitgehend unabhan- 
gig*. Die in Abschnitt 7 behandelte Riickstreuung an der Praparat- 
unterlage ist hier schon beriicksichtigt. 
Aus den Werten der Tabelle 2 und 3 folgen fiir die Auger-Ausbeuten 
der Unterschalen 
raps I(L;) PRG D. (£7) bots: tan Z(L£ 777) d 
1 7, (81+82+83)’ 7%  m5(81-+824+83)’ * 5(81 +82 + 83) ’ 
die in Spalte 3 der Tabelle 4 angefiihrten Ergebnisse. (Die Fehler der a; 
beriicksichtigen die von Ross u. a. angegebene Unsicherheit der Coster- 
Kronig-Ausbeuten). 
Benutzt man als vergleichendes Kriterium die Auger-Ausbeute az, 
die mit dem geringsten relativen Fehler behaftet ist, so ist die Uberein- 
stimmung der vorliegenden Arbeit mit den Werten von Ross u. a. am 


* Ein geringer Einflu8 kommt lediglich durch die erwahnten Vergleiche mit dem 
L-Auger-Spektrum des 748Bi zustande. 

13 KopayasHI, Y.: J. Phys. Soc. Jap. 8, 440 (1953). 

14 BasuiLov, A.A., B.S. DzHELEPOV u. L.S. CHERVINSKAYA: Izv. Akad. Nauk 


SSSR., Ser. Fiz. 17, 428 (1953). 
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Tabelle 4. Bisherige Ergebnisse fiir die Auger- und Coster-Kronig-A usbeuten der 
Elemente 81 und 83 


a 


| ny 1s d Moussa und 

| Ross u. a.1? | Vorliegende Arbeit Bsvery ed Bhieien 
| Z=83 Z=81; 83 | Z=83 Z=81; 83 Z=81; 83 
| | -| 

dg |, 0,60 +.0,05. 9) ..0,59:-.0,05 0,67 0,54 

As | 0,62 + 0,14 0,46 + 0,09 0,49 0,34 

Gy TT) OFLA 03 4 0,078 0,02 0,07 | 0,15 

he | 01940,05 | 0,12 0,24 

hs | 0,58 == 0,05) | | 0,70 | 0,52 

Tos | 0,06 +0,14 | | | | 

ay 0,52+0,03 | | 0,50 +0,02 0,61 


besten. Eine Kombination der von Kinsey! und BurDE und COHEN 
gefundenen Coster-Kronig-Ausbeuten mit den Messungen dieser Arbeit 
ergibt fiir a, eine noch starkere Abweichung von den Ergebnissen jener 
Autoren. Der groBe Fehler fiir a, ist bedingt durch die unsichere Tren- 
nung der beiden iiberlagerten Teilspektren L;; MM und L;;,;MN. Die 
Abweichungen gegeniiber den Ergebnissen von BURDE und COHEN sind 
dadurch zu erklaren, daB diese Autoren das gesamte Spektrum in ein- 
zelne Linien zerlegen und auBerdem verschiedene Linien anderen Unter- 
schalen zuordnen (Tabelle 1). 

Die hier gefundene totale Auger-Ausbeute a, des ThB-Praparates 
stimmt gut mit dem Wert von BurDE und CoHEN tiberein. Moussa und 
BELLICARD erhalten dagegen durch einen Vergleich mit der Konversions- 
linie F insgesamt 32 L-Auger-Elektronen pro 100 ThB-Zerfalle. Das ent- 
spricht einer totalen L-Auger-Ausbeute von 0,61, die somit um 20% 
hdher liegt als die beiden anderen Werte. 


7. Riickstreuung an der Praparatunterlage 


Die Intensitaten der L-Auger-Elektronen und der Konversionslinie 
A-+Aa wurden auf den Riickstreueffekt korrigiert. BALFouR’ gibt 
den Bruchteil der von einer dicken Praparatunterlage riickdiffundieren- 
den Elektronen an fiir einen Energiebereich von 0 bis 105 keV mit der 
Kernladungszahl der Unterlage als Parameter. Dabei werden aber die 
riickgestreuten Elektronen in 2%-Geometrie gemessen, wahrend in der 
vorliegenden Arbeit nur Elektronen nachgewiesen werden, die das 
Praparat unter einem mittleren Winkel von 38° gegen die Spektrometer- 
achse verlassen. Eine Winkelabhangigkeit der von einer dicken Praparat- 
unterlage riickgestreuten Elektronen gibt BROWNELL” an, woraus sich 


* Die Werte dieser Spalte sind bei Ross u. a. zitiert. 
1 Kinsey, B.B.: Canad. J. Res. A 26, 421 (1948). 

16 Barrour, J.G.: J. Sci. Instrum. 31, 395 (1954). 

17 BROWNELL, G.L.: Nucleonics 10, No. 6, 30 (1952). 
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ergibt, daB im vorliegenden Fall der von BALrour ermittelte Prozentsatz 
an riickgestreuten Elektronen mit 1,5 zu multiplizieren ist. Nicht be- 
riicksichtigt ist dabei allerdings, daB BALFour mit diskreten Elektronen- 
linien arbeitet, wahrend BRowNELL ein £-Spektrum benutzt. Die so 
ermittelten Korrektionen betrugen fiir die Konversionslinie A + 4 a12% 
und fiir die Teile 1, 2 und 3 des L-Auger-Spektrums bzw. 4, 5 und 6%. 


8. Das Spektrum der M-Auger-Elektronen 

Uber die M-Auger-Elektronen eines ThB-Praparates liegen bis jetzt 
keine Messungen vor. Dank der geringen Energie von 1 keV, bei der 
die Durchlassigkeit des Zahlrohrfensters beginnt, war es méglich, einen 
Teil dieses Spektrums, das vermutlich von 0,65 keV bis rund 4 keV 
reicht, aufzunehmen. Bei 1,8 keV ist ein Maximum angedeutet, ein 
weiteres liegt bei 1,9 keV. Das Hauptmaximum bei 2,15 keV und seine 
linke Flanke zeigten beim Ausmessen deutliche Anzeichen fiir das Vor- 
handensein einer Mehrzahl nicht aufgeléster Linien. Zwischen 2,4 und 
3,3 keV waren 10 Linien reproduzierbar zu erkennen, doch waren die 
Einsattelungen zwischen ihnen meistens nur wenig gréBer als der zu 
erwartende statistische Fehler, so daB auf ihre Wiedergabe in Fig.1, die 
im Bereich der M-Auger-Elektronen nur }/,; aller Me8punkte enthalt, 
verzichtet wurde. 

Auf Grund der verschiedenen Jonisationsprozesse wurden insgesamt 
92 M-Ionisationen pro 100 ThB-Zerfalle ermittelt. Nach Tabelle 3 
treten rund 20 LM M-Uberginge auf, so daB 40 der insgesamt 92 Ioni- 
sationen in Form einer doppelten M-Ionisation vorliegen. — In einem 
Teil dieser Falle kénnte sogar eine dreifache-Ionisation vorhanden sein, 
falls einem LM M-Ubergang ein Coster-Kronig-Ubergang vom Typ 
L,LyyMyy, y vorausging. — GemaB den Ergebnissen des Abschnittes 5 
erhalten die Auger-Elektronen, die von einem in der M-Schale doppelt 
ionisierten Atom emittiert werden, eine um 80 bis 120 eV héhere Energie. 
Infolgedessen miiBte die zu einem bestimmten M-Auger-Ubergang ge- 
hérende Linie deutlich aufspalten. Allerdings ware zu erwarten, daB 
die unverschobene Linie etwa dreimal intensiver ist als die nach der 
hdheren Energie verschobene Linie. Von einem Versuch, die beobach- 
teten Linien bzw. Liniengruppen zuzuordnen, muBte abgesehen werden, 
weil sich an dem unvollstandig vorliegenden Spektrum verschiedene 
Faktoren, insbesondere der Einflu8 von Coster-Kronig-Ubergangen, 
nicht iiberblicken lassen. 


9. Absorption des Zahlrohrfensters 


Messungen iiber die Durchlassigkeit der hier benutzten diinnen 
Fensterfolien sind nicht bekannt. Die von LANE und ZAFFARANO'¥ 


18 Lang, R.O., u. D. J. ZAFFARANO: Phys. Rev. 94, 960 (1954). 
Z. Physik. Bd. 150 7 
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angegebenen Kurven reichen nur bis zu einer Durchlassigkeitsgrenze 
von 2,3 keV. Wahlt mam aber fiir diese Kurven die jeweilige Durch- 
lassigkeitsgrenze als Energieeinheit, so lassen sie sich angenahert zur 
Deckung bringen. Unter der Annahme, daB diese so erhaltene Kurve 
auch noch fiir die Durchlassigkeitsgrenze von 1 keV gilt, wurde das 
Spektrum im Energiebereich von 1,5 bis 4 keV auf die Absorption im 
Zahlrohrfenster korrigiert (Fig.1). 


10. Intensitat der M-Auger-Elektronen 

Die Messungen lassen kein sicheres Anzeichen iiber- die obere Energie- 
grenze, bei der das M-Auger-Spektrum mit einer merklichen Intensitat 
beginnt, erkennen. Nimmt man an, daB M,PP-Elektronen (Z = 83) 
noch einen meBbaren Beitrag liefern, und legt man diesen Elektronen 
eine dreifach ionisierte M-Schale zugrunde (s. oben), so ergabe sich als 
obere Grenze eine Energie von 4,3 keV, die aber infolge der gemachten 
Annahmen wohl etwas zu hoch hegt. Das L-Auger-Spektrum endet, 
von riickgestreuten Elektronen abgesehen, bei 5,1 keV. Zwischen 4,5 
und 4,3 keV steigt das Spektrum aber schon stark an. 

Versucht man diesen Anstieg allein auf riickgestreute L-Auger- 
Elektronen zuriickzufiithren, so kénnte das Maximum in der Energie- 
verteilung dieser riickgestreuten Elektronen nicht oberhalb 4,3 keV 
liegen. Das hieBe aber, daB dieses Maximum, wenn man die intensivste 
L-Auger-Linie bei 8 keV fiir seine Lage auf der Energieskala verant- 
wortlich macht, unterhalb 55% der Primarenergie lage. Das wider- 
spricht den Elektronenstrahlversuchen von STERNGLASS!®, so daB dieser 
anwachsende Untergrund eine andere Ursache haben muB. 

Unterhalb 4,5 keV kénnten 6-Strahlen, die durch die «-Strahlen des 
*3iPo in der Pradparatunterlage ausgelést werden, einen Anstieg im 
Untergrund verursachen. Ein weiterer Beitrag, der durch die «-Strahlen 
des *{3Bi bedingt ist, kime unterhalb 3 keV noch hinzu. Eine Abschiat- 
zung dieser zu erwartenden Intensitaten an 6-Strahlen bestatigt etwa 
die in Fig.1 angenommene Erhéhung des Untergrundes, wenn die Ab- 
sorption im Zahlrohrfenster noch beriicksichtigt wird. 

Mit diesem Untergrund erhalt man im Bereich von 1,5 bis 4 keV 
28 M-Auger-Elektronen pro 100 ThB-Zerfalle. Das sind (vgl. Tabelle 3) 
rund ebensoviele, wie insgesamt an L-Auger-Elektronen auftreten. 


Herrn Professor Dr. A. FLAMMERSFELD gilt mein Dank fiir die Anregung zu 
dieser Arbeit und die standige Unterstiitzung. Zur Durchfithrung der Arbeit wurden 
Mittel der Deutschen Forschungsgemeinschaft benutzt. 


19 STERNGLASS, E. J.: Phys. Rev. 95, 345 (1954). 
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Magnetische Eigenschaften 
und elektronenmikroskopische Struktur 
elektrolytisch niedergeschlagener diinner Schichten 
aus Nickel-Eisen-Legierungen 


Von 
LupwWIG REIMER 
Mit 7 Figuren im Text 


(Eingegangen am 20. September 1957) 


Nach elektronenmikroskopischen Untersuchungen zeigen elektrolytisch nieder- 
geschlagene Schichten aus Ni-Fe-Legierungen einen sehr feinkristallinen Aufbau. 
Nach friiheren Untersuchungen des Verfassers [/] sollte dies bei den diinnen Schich- 
ten mit Eindomanenstruktur zu sehr geringen Koerzitivkraften infolge Kristall- 
anisotropie fiihren. Man beobachtet aber mit steigender Eisenkonzentration einen 
Anstieg der maximalen Koerzitivkraft, der darauf schlieBen 14Bt, daB in diesen 
Schichten sehr geringe Formanisotropien eine Erhéhung der Koerzitivkraft hervor- 
rufen. Die magnetischen Eigenschaften der dickeren Schichten (Schichtdicke 
gréBer als 500 A) lassen sich qualitativ mit der klassischen Spannungstheorie er- 
klaren. 


Einleitung 


Uber die magnetischen Eigenschaften diinner Ni- und Fe-Schichten, 
die sowohl elektrolytisch niedergeschlagen als auch im Hochvakuum 
aufgedampft wurden, ist bereits in friiheren Verdffentlichungen des Ver- 
fassers berichtet worden [1]. Die magnetischen Eigenschaften der Schich- 
ten, die so diinn sind, daB sie Eindomanenstruktur aufweisen, werden 
nach diesen Untersuchungen vornehmlich durch die Form und Ausdeh- 
nung der Kristallite in Schichtebene bestimmt, die aus elektronenmikro- 
skopischen Aufnahmen der gleichen Schichten zu entnehmen sind, 
welche auch magnetisch vermessen wurden. Wenn die Schicht aus Ein- 
kristallamellen besteht (Ausdehnung der Kristallite in Schichtebene 
gréBer als die Schichtdicke), so wird die GréBe der Koerzitivkraft bei 
Eindomanenstruktur der Schichten (unterhalb etwa 1000 A Schicht- 
dicke) durch Formanisotropie bestimmt sein [2], [3], [4]: 


H, = 0,5 (N.—™) F- (1) 


(N,—N,) bedeutet dabei die Differenz der Entmagnetisierungsfaktoren 
in der kiirzesten und langsten Kristallitausdehnung innerhalb der 
Tas 
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Schichtebene. Die Koerzitivkraft ist nach (1) also proportional der 
Sattigungsmagnetisierung ¥,. 

Sind dagegen die Schichten sehr feinkristallin, so ist die Koerzitivkraft 
nach der Formel 


Hpe= 2 RYT. (2) 


c 


aus der Kristallenergie kK zu berechnen. 


Da man in Schichten aus Ni-Fe-Legierungen nach Messungen an 
kompaktem Material sowohl Anderungen der Sattigungsmagnetisierung /, 
als auch der Kristallenergie K mit der Zusammensetzung zu erwarten 
hat [5], wurden die in der vorliegenden Arbeit beschriebenen Versuche 
an elektrolytisch niedergeschlagenen Schichten dieser Legierungen 
durchgefiihrt, um die Ergebnisse an reinen Nickel- und Eisenschichten 
zu bestatigen. 


Herstellung der Schichten 


Die elektrolytische Abscheidung der Ni-Fe-Legierungen erfolgte aus 
Badern folgender Zusammensetzung, die von RauB und WALTER [6] 
erprobt wurden: Das Nickelgrundbad bestand aus 60g NiSO,, 15 g 
Borsaure und 15 g K-Na-Tartrat auf 1000 cm* Wasser. Zu diesem Bad 
wurden verschiedene Mengen an FeSO, zugesetzt. Bereits RAUB und 
WALTER wiesen darauf hin, daB die Eisenkonzentration im Niederschlag 
groBer als im Elektrolyten ist. Da das Bad also an Eisen verarmt, wurde 
es bei der Schichtherstellung dfters erneuert. Da es bei den hier beschrie- 
benen Versuchen nur auf die ungefaéhre Zusammensetzung des Nieder- 
schlages ankam, wurde die Fe-Konzentration im Niederschlag an etwa 
2000 A dicken Schichten aus der gemessenen Sattigungsmagnetisierung 
bestimmt. Es wurden Schichten aus Ni-Fe-Legierungen mit 60, 77, 90 
und 98,5 % Nickel hergestellt. Als Schichtunterlage wurde stets ebenfalls 
elektrolytisch niedergeschlagenes Kupfer (5% dick) verwendet — die 
gleiche Unterlage, die auch bei den friiher beschriebenen Messungen an 
reinen Nickel- und Eisenschichten benutzt wurde [J]. 

Fiir die elektronenoptische Untersuchung der Schichten kann man 
mit Hilfe einer Chromsaurelésung die Kupferunterlage weglésen und wie 
bei den reinen Nickel- bzw. Eisenschichten [7] diese auf elektronen- 
mikroskopischen Objekttragern freitragend auffischen. Die Elektronen- 
beugung (in Durchstrahlung) derartig praparierter Schichten zeigte bei 
einer 77% igen Ni-Fe-Legierung noch das Beugungsbild eines reinen 
Ni-Fe-Mischkristalls, wahrend bei der 60 %igen Legierung bereits neben 
den Interferenzringen des kubisch flachenzentrierten Mischkristalls noch 
solche des reinen Eisens (kubisch raumzentriert) zu beobachten waren. 
Bei dieser hohen Eisenkonzentration hat man also bei der Abscheidung 
keine vollsténdige Legierungsbildung mehr vorliegen. 
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Me8ergebnisse und Diskussion 

Die ballistisch gemessenen Koerzitivkriifte in Abhangigkeit von der 
Schichtdicke (Fig.4) fiir Schichten mit verschiedener Nickelkonzentra- 
tion kann man folgendermaBen deuten: 

Der Verlauf der Koerzitivkraft fiir die 90- und 98,5 % igen Schichten 
kann als eine Uberlagerung aufgefaBt werden. Der erste Abfall der 
Koerzitivkraft von gréBeren Schichtdicken bis herunter zu etwa 1000 A 
ist auf eine Abnahme der inneren Spannungen o; zuriickzufiihren, die 


Koerzitvkratt 


700A 7a00k 7p. 
Schichtdicke 


Fig. 1. Schichtdickenabhangigkeit der Koerzitivkraft elektrolytisch” niedergeschlagener Schichten aus 
Ni-Fe-Legierungen verschiedener Zusammensetzung: Xx 60% Ni, 0 77% Ni, A 90% Ni und [1] 98,5% Ni 


sich erst von einer bestimmten Schichtdicke ab ausbilden. In diesem 
Schichtdickenbereich lassen sich die magnetischen Eigenschaften noch 
durch die klassische Spannungstheorie beschreiben. Fiir die Koerzitiv- 
kraft gilt nach dieser Theorie [8]: 


H, =? Gilf, (Ao = Sattigungsmagnetostriktion) . (3) 


Bei der 98,5 %igen Ni-Fe-Legierung ist die Magnetostriktion gréBer als 
diejenige der 90% igen, was die groBeren Werte der Koerzitivkraft ober- 
halb 1000 A fiir erstere qualitativ erklart. Der erneute Anstieg der 
Koerzitivkraft nach Durchlaufen eines Minimums ist durch die Ausbil- 
dung der Eindomanenstruktur bedingt (s. unten). 


Bei den Legierungen mit 60 und 77% Ni ist die Koerzitivkraft bei 
dicken Schichten relativ niedrig. Man kann dies ebenfalls an Hand von 
Gl. (3) interpretieren. Der Wert der Magnetostriktion dieser Legierungen 

Z. Physik. Bd. 150 za, 
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ist sehr klein und ferner erhéht sich die Sattigungsmagnetisierung. Beides 
wirkt nach (3) im Sinne einer Emiedrigung der Koerzitivkraft. 

Auch die MeBergebnisse der Remanenz (Fig. 2) (aufgetragen ist die 
relative Remanenz Jp/J,) sind bei dicken Schichten durch die verschie- 
denen Werte der Sattigungsmagnetostriktion zu verstehen. Da die 
Schichten gegen die Unterlage Zugspannungen aufweisen, stellt sich der 
Magnetisierungsvektor im Punkte der Remanenz bei der 98,5 %igen und 
90%igen Legierung mit negativer Magnetostriktion in Richtung der 
eroBten Stauchung ein — also quer zur Schichtebene —, was zu dem 
beobachteten Abfall der Remanenz bei dicken Schichten fiihrt. Bei 


RS) 
y 


Remanenz Jp /Js 
S 
* 


S 
% 


700A 7000 K 7 
Schichtdicke 
' Fig. 2. Relative Remanenz Jp/J; elektrolytisch niedergeschlagener Schichten aus Ni-Fe-Legierungen 
verschiedener Zusammensetzung: X 60% Ni, o 77% Ni, A 90% Ni und 1 98,5% Ni 


positiver Magnetostriktion (77- und 60%ige Legierung) bleibt der 
Magnetisierungsvektor unter der Wirkung von Zugspannungen dagegen 
in Schichtebene, womit die hohen Werte der Remanenz bei den dicken 
Schichten dieser Legierungen erklart werden k6énnen. 


Die Maximalwerte der Koerzitivkraft im Gebiete der Eindomanen- 
struktur bei sehr diinnen Schichten erscheinen sehr niedrig, wenn man 
sie mit denjenigen von reinen Nickelschichten vergleicht, die elektroly- 
tisch auf der gleichen Unterlage abgeschieden wurden und Maximalwerte 
von etwa 250 Oe zeigten [7]. Diese hohen Werte werden durch Form- 
anisotropie hervorgerufen, weil diese Schichten aus ausgedehnten Ein- 
kristallamellen bestehen. Sobald nur etwas Eisen mit abgeschieden 
wird, ist das orientierte Aufwachsen der Schicht auf den Kristalliten der 
Kupferunterlage gestért. Dies soll an Hand von elektronenmikroskopi- 
schen Dunkelfeldaufnahmen in Fig. 3 und 4 gezeigt werden. Wir be- 
schranken uns auf die Wiedergabe der Dunkelfeldabbildungen, da man 


Magnetische Figenschafte SEM: 
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Fig. 3. 100% Ni Fig. 4. 98,5% Ni 


; Stir 
Fig. 5. 90% Ni Fig. 6. 77% Ni 
Fig. 3—6. Elektronenmikroskopische Dunkelfeldaufnahmen von elektrolytisch niedergeschlagenen Schichten 
aus Ni-Fe-Legierungen mit Schichtdicken von etwa 75 A auf Elektrolytkupfer als Unterlage. 
(Vergr. 12 000mal) 
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an Hand dieser Aufnahmen wesentlich besser die Kristallitgr6Ben er- 
sehen kann als aus den entsprechenden Hellfeldaufnahmen*. Wie die 
weiteren Fig. 5 und 6 einer 90- und 60%igen Ni-Fe-Legierung zeigen, 
liegt bei hGheren Eisengehalten der Schicht ein sehr feinkristalliner Auf- 
bau vor. Eine ahnliche Struktur der Schichten wurde an reinen Nickel- 
schichten beobachtet, wenn diese auf einer feinkristallinen Kupferauf- 
dampfschicht als Unterlage elektrolytisch abgeschieden wurden [1]. Bei 
diesen Schichten wurde nur ein Maximalwert der Koerzitivkraft bei Ein- 
domdnenstruktur von 45 Oe 


Koeraitivkratt He 


[0e] ' beobachtet. Die Temperatur- 
100 abhangigkeit der Koerzitiv- 
We kraft sprach nach (2) ein- 
|SSNi | ABO%NI deutig fiir Kristallanisotropie 
0 NI als Ursache der Koerzitiv- 

50 |—Ni (Cu-A auf Glas) yo krafterhéhung. 
Bes In Fig. 7 ist der beobach- 
AR Na tete Maximalwert der Koer- 
SS zitivkraft bei Eindomanen- 
=e = struktur gegen die Satti- 

500 7000 7500 (GB] 


gungsmagnetisierung aufge- 


, 5 
Fig. 7. Die auftretenden Maximalwerte der Koerzitivkraft tragen. W egen. der fein- 


bei Schichtdicken kleiner als 500A aus Fig.1 aufgetragen kyistallinen Struktur zeigt 
gegen die Sattigungsmagnetisierung. Zum Vergleich MeB- P o: < ‘ 
werte einer reinen Ni-Schicht auf einer aufgedampften die 98,5 /olge Ni-Fe-Schicht 


Kupferschicht als Unterlage [1]. Die maximale Koerzitiv- einen wesentlich kleineren 
kraft der reinen Ni-Schicht auf der gleichen Elektrolyt- oe 
kupfer-Unterlage betrug 250 Oe Wert der Koerzitivkraft als 


der an reinen Nickelschichten 
auf der gleichen Unterlage beobachtete Wert von 2500e. Der Wert 
kommt demjenigen der feinkristallinen Nickelschicht auf Kupfer- 
aufdampfschicht als Unterlage (45 Oe) wesentlich naher. Man sollte 
auf Grund dieses Ergebnisses annehmen, daB die Koerzitivkraft der 
Schichten mit héherem Eisengehalt wegen ihrer noch feinkristallineren 
Struktur gemaB (2) wie 2K/f, abfallen (gestrichelte Kurve in Fig. 7). 
(Fiir K ist hier wie in friiheren Arbeiten des Verfassers der vielkristalline 
Mittelwert der Kristallenergie eingesetzt, um die regellose Verteilung der 
Kristallite zu beriicksichtigen.) Stattdessen wird aber ein weiterer 
Anstieg der Koerzitivkraft mit wachsender Eisenkonzentration be- 
obachtet, den man annahernd durch eine Gerade proportional zu [, 
approximieren kann. Trotz des feinkristallinen Aufbaues dieser Schich- 
ten tiberwiegt also die Formanisotropie. Wegen der geringen Kristall- 


Sattigungsmagner. Js 


* Diese Dunkelfeldabbildungen werden durch seitliches Verschieben der Ob- 
jektivaperturblende erhalten. Es gelangt dann nur diejenige Strahlung zur Abbil- 


dung, die durch Braggsche Reflexion an den Netzebenen der Kristallite zur Seite 
abgelenkt wird. 
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anisotropie in den untersuchten Schichten mit hdherem Eisengehalt wire 
es denkbar, daB in diesen Schichten wirklich der von KITTEL [2], [3], [4] 
diskutierte Fall auftritt, daB namlich die Schicht aus ausgedehnten Ein- 
domanenbereichen ungeachtet der Kristallitgrenzen aufgebaut ist, deren 
Magnetisierungsvektor in Schichtebene liegt. In diesem Zusammenhang 
seien interessante Arbeiten von FowLER, FRYER und STEVENS [9], [20] 
erwahnt, die mit Hilfe des lichtoptischen Faraday- und Kerr-Effektes 
groBflachige Domanen in aufgedampften Ni-Fe-Schichten (Schichtdicke 
gréBer als 500 A!) sichtbar gemacht haben, bei denen die Magnetisierung 
in Schichtebene liegt. Allerdings ist diesen Autoren noch nicht gelungen, 
die Beobachtungen in den fiir die Eindomanentheorie interessanten 
Schichtdickenbereich unterhalb 500 A auszudehnen. 

Nach Formel (1) entspricht der in Fig. 7 eingezeichneten Geraden 
ein (N,—N,)=0,14. Diese geringe Differenz der Entmagnetisierungs- 
faktoren ware rein formal durch ein Rotationsellipsoid mit einem Achsen- 
verhaltnis 1:1,03 realisiert. Es sind demnach zwei mégliche Erklarungen 
offen, zwischen denen nicht eindeutig entschieden werden kann: 


1. Kénnen derartig kleine Abweichungen von der Kugelgestalt durch- 
aus an den Einzelkristalliten der Schicht auftreten (KristallitgréBe gleich 
Gr6Be der Eindomanenbereiche) oder 2. wird bei ausgedehnten Ein- 
domanenbereichen ungeachtet der Kristallitgrenzen wie bei den Be- 
obachtungen obiger Autoren [9], [10] an dicken Ni-Fe-Schichten der 
Magnetisierungsvektor stets in Schichtebene verbleiben und die Um- 
magnetisierung muB gegen den geringen Unterschied in der Entmagneti- 
slerungsenergie durch verschiedene Ausdehnung des Eindomdanenberei- 
ches in Schichtebene erfolgen. 

Ungeachtet einer Entscheidung fiir eine der beiden Erklarungsmég- 
lichkeiten kann jedoch gesagt werden, daB derartig geringe Formaniso- 
tropien zur Erhéhung der Koerzitivkraft beitragen kénnen, wenn nur 
die Kristallanisotropie hinreichend klein ist. 
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Zur Quantenmechanik des kraftefreien Teilchens 
Von 
M. Born* und W. Lupwic** 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 27. September 1957) 


Es wird die Bewegung eines Teilchens auf einer geradlinigen Strecke betrachtet, an 
deren Enden es ohne Energieverlust reflektiert wird; die Anfangslage und Anfangs- 
geschwindigkeit sind so scharf gegeben, wie es die Unscharferelation erlaubt. Ein- 
fache, schnell konvergente Reihen sind fiir zwei Grenzfalle bekannt; 1. das Teilchen 
ist noch angendhert lokalisierbar (¢ klein); 2. das Teilchen ist nicht mehr lokalisier- 
bar, die Bewegung wird durch Superposition von Eigenschwingungen beschrieben 
(¢ groB). Im folgenden wird gezeigt, daB mit Hilfe einer 9-Transformation eine 
exakte Formel aufgestellt werden kann, welche fiir alle Zeiten ¢ gilt und sich in den 
Grenzfallen (¢ klein, ¢ groB8) auf die bekannten Ausdriicke reduziert. 


Einleitung 


Die folgenden Uberlegungen beziehen sich auf das einfachste quanten- 
mechanische Problem, die Bewegung eines Massenteilchens auf einer gera- 
den Linie zwischen zwei festen Punkten, wo es elastisch reflektiert wird. 


Diese Bewegung wird gewohnlich beschrieben mit Hilfe von stehenden 
Wellen, die Lésungen der zugehérigen Schrédinger-Gleichung sind. Das 
ist angemessen fiir die Behandlung des statistischen Gleichgewichts in 
einer Gesamtheit vieler solcher Systeme. Will man aber die Bewegung 
eines einzelnen Teilchens (mit der durch die Unscharfe-Relationen még- 
lichen Genauigkeit) verfolgen, so ist das Fouriersche Verfahren der 
Superposition von stehenden Wellen von geringem Nutzen; man kann 
zwar ein Wellenpaket, das einer scharf gegebenen Anfangslage entspricht, 
aus den stehenden Wellen bilden, aber die zugehérige Reihe konvergiert 


auBerst langsam und gibt kein anschauliches Bild des ZerflieBens des 
Wellenpaketes. 


Um den Vorgang des ZerflieBens wirklich zu verfolgen, mu8 man ein 
anderes Losungsverfahren benutzen, die d’Alembertsche Integral- 
darstellung’. Beide Methoden sind natiirlich mathematisch vollig aqui- 


* Anschrift: Bad Pyrmont, MarcardstraBe 4. 

** Jetzige Anschrift: TH Aachen, Institut fiir physikalische Grundlagen der 
Reaktorwerkstoffe, Templergraben 55. 

1 Born, M.: Kgl. danske Vidensk. Selsk., mat.-fys. Medd. 30, 2 (1955). Diese 
Arbeit enthalt die Antwort auf eine Veréffentlichung EINsTEINs, in der dieser seine 
bekannten Einwande gegen die statistische Deutung der Quantenmechanik mit 
Hilfe des hier behandelten Modells zu begriinden versucht hat. 
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valent, und die eine Lésung kann in die andere durch eine 9-Transfor- 
mation umgerechnet werden. 

Es erhebt sich die Frage: gibt es nicht eine Form der Lésung, die 
diese beiden Darstellungen — wir wollen sie Wellendarstellung und 
Teilchendarstellung nennen — in einem Ausdruck zusammenfaBt, der 
fiir kleine Zeiten in die Teilchendarstellung, fiir groBe Zeiten in die 
Wellendarstellung iibergeht ? 

Im folgenden soll eine solche Lésung konstruiert werden und zwar 
mit Hilfe einer Methode, die von P.P. Ewarp? fiir ein ganz anderes 
Problem in der Theorie der elektrostatischen und elektrodynamischen 
Gitterpotentiale ersonnen worden ist. Man erhalt so recht durchsichtige 
Formeln fiir die Wellenfunktion, die den Ubergang von dem nahezu 
individuellen Anfangszustand in den verwaschenen Endzustand_ be- 
schreiben. Die Ausdriicke fiir die Wahrscheinlichkeitsdichten sind aller- 
dings nur in den Grenzfallen einfach. 


1. Wellendarstellung 
Die Wellenfunktion ¥(x,#) hat im Intervall 0 <* </ der Schré- 
dinger-Gleichung 
tW HWY, H ee 14 
ee Sah. = Ba lad¥ ee 
zu geniigen mit den Randbedingungen 
Y0,t)=0, W(i,t)=0 (4.2) 


und der Anfangsbedingung: ¥/(x, 0) ist eine beliebig vorgegebene Funk- 
tion im Grundintervall. 


Setzt man 
W(x, t) = D(x, t) — B(— x, 2) (1.3) 
und fordert, daB ® periodisch ist in x mit der Periode 21, 
P(x + 21, t) = D(x, 2), (1.4) 


so sind die Randbedingungen (4.2) erfiillt. 

Zur Beschreibung eines Anfangszustandes, der einer fast scharfen 
Lage des Teilchens bei x=) mit der mittleren Geschwindigkeit v9 
entspricht, wird man von der Funktion 

ye Mae Up (%— Xp) 


areas 


2 Ewan, P.P.: Ann. Phys. 64, 253 (1921). 


g(*) =( 
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ausgehen; sie stellt eine ebene Welle dar, die mit einer GauB-Funktion 
der Breite (A x} =o, moduliert ist. Ist t) die Breite der Geschwindig- 
keitsverteilung, definiert durch (Ap?) = MT, so gilt fiir dieses Wellen- 
paket (1.5) die Heisenbergsche Unscharferelation als Gleichung: 


h 
%%M=> (1.6) 
Jedoch geniigt (1.5) weder den Randbedingungen (1.2) noch der Pe- 
riodizitatsforderung (1.4). Um das zu erreichen, hat man zu setzen 


D(x,0) = 2, g(x + 2kl). (1.7) 
k=—oo 

Ist o)<J, wie wir es immer voraussetzen wollen, so hat die nach (1.3) 
aus (1.7) gebildete Funktion ¥(x, 0) nur evn enges Maximum bei %¥ = %. 
Bestimmt man nun @(x, ¢) als periodische Lésung von (4.1) mit der 
Periode 2/ und der Anfangsbedingung (1.7) langs der ganzen x-Achse, 
so erhalt man nach (1.3) die gesuchte Lésung im Grundintervall als 

Superposition zweier gegeneinander laufender Wellenziige. 


Wird die Lésung (x, ¢) in eine Fourier-Reihe 


be weil tial al 
Dpli.t) = > A,6e @ (1.8) 
n=—co 
entwickelt, so gibt Einsetzen in (1.1) 
2 
Dy, = M0, = MI, N; Es * nN, (1.9) 
worin 
h 


eine fundamentale ,,Quantengeschwindigkeit’’ bedeutet. Fiir den 
Fourier-Koeffizienten erhalt man unter Benutzung von (1.7) 


ae 
A, = 3, f g(x)e” aX. (1.14) 


Fiir die durch (1.5) gegebene Funktion g(x) kann man die Integration 
elementar ausfiihren. Setzt man das Ergebnis in (4.8) ein, so erhilt 
man 


+00 
Dy (x, t) = 2 ®,, (x, t) (4.12) 
mit Se 
®,, (x, t) == Ay co ae ) —t xn (x, t) (1.13) 
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Hier ist 


(2205)! ih 
4, = Vat (1.14) 


eine Konstante und 
Xn (%, t) =5- [Ent — Py (4 =%)] (1.15) 


die Phase der n-ten harmonischen Partialwelle. 


Fiir das folgende ist es angebracht, die Funktion ®y (x, ¢) auch als 
‘Integral darzustellen. Man erhalt durch das Einsetzen von (1.11) in 
(1.8) und Vertauschung von Integration und Summation unter Beriick- 
sichtigung von (4.5) 


‘ 


me 


; 
+00 - (3 )’ 


; 
+ = m U9 (x’ — x) 
Py 2.) = ee | eg \ 2% ik % 
21(//220,)* 
c (Yaz)! J | (1.16) 
+00 
= + [Entt+Pale— *)) 
x de dx’. 
n=—oo 


2. Teilchendarstellung 
‘Fiir eine beliebige ‘Hainiton-Funktion. H 1aB8t sich die oa der 
Schrédinger- Gleichung (1.1) in| Operatorform schreiben: 


——— 


(or) ae > ee 
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Fiir die durch (1.5) gegebene Funktion g(x) ist das Integral elementar 
ausfithrbar und man erhalt 


oan. a Sk esa (2.5) 
je) 
mit ( 
. S t) s 2.6) 
A(t) = , = 
wo t 
SOF RR Op — 1T 
o(t) = \oo SO ae s(t) : aia | (2.7) 
[sole 
LS ees 0 gh (2.8) 


1 
Px (%, t) = APT 


4Gp Tat 


Eine kleine Rechnung zeigt, daB die Phase (2.9) fiir 0 in den anfang- 
lichen Phasenfaktor (% — %) —2 Rl) tibergeht. 


M Vo 
h 
Bildet man die GréBe P(x, t) = |Y(x, #)|? mach (1.3) und (2.5), so 
erhalt man die Wahrscheinlichkeitsdichte. Wie in der eingangs zitierten 
Arbeit (FuBnote 1, S. 106) gezeigt, besteht diese aus drei Anteilen: 


P(x, t) =P. (%, tt Feed) Bee (2.10) 
Der erste Anteil 
P( " 4 y { ~ saphena 3 a (2k1—x—%, Ygt)*) (2 11) 
x, = — . é o é o 3 
; Jano) I J 


stellt die Ausbreitung der Wahrscheinlichkeitsdichte dar, wenn man diese 
nach der klassischen Mechanik fiir eine Anfangsverteilung mit den Brei- 
ten o, und tT, berechnet; der zweite, P(x, ¢) stellt die Interferenz der 
Wahrscheinlichkeitsdichten zwischen einfallenden und_ reflektierten 
de Broglie-Wellen an den Endpunkten dar; der dritte, P(x, ), ist klein, 
solange o(t)</ ist und kann dann vernachliassigt werden. Im Grenz- 
falle h->0 kann man oy und tT, beide Null setzen; dann verschwindet der 
Interferenzeffekt und man erhalt das in Fig.1 dargestellte Bild der 
klassischen Bahn, konstruiert durch periodische Wiederholung zweier 
gegeneinander laufender unbegrenzter Bahnen. Auch im klassischen 
Grenzfall sind o) und ty tatsachlich immer endlich und man erhalt 
dann das in Fig. 2 dargestellte Bild. Es zeigt, daB auch in diesem 
Falle die Koordinate mit der Zeit unbestimmt wird. 
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Fig.1. Bahn x(f) eines Teilchens in einem linearen Kasten der Lange /, konstruiert durch periodische Fort- 
setzung, wenn Anfangsort und -geschwindigkeit scharf sind 
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Fig. 2. Entspricht Fig.1 fiir den Fall einer anfanglichen Ortsunscharfe o, und Geschwindigkeitsunscharfe t, 
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Fiir das Folgende ist es angebracht, das Integral (2.4) auszuschreiben : 


O, eS ( = i y 


(270)* 6y ht 
oe oe (2.12) 
im Mies 2kl+x’—x,\*?, 4 ; 
x—x')? >O _ - + —m 0, (2k1+ x’ — x9) 
. \ gent “ x) Sy ( 20, ) hi 0 ( 0 ax’. 
—oo k=—0o 


Diese Teilchendarstellung lat sich durch eine 9-Transformation leicht 
in die Wellendarstellung iiberfiihren. Dazu setzt man 


r i mi Loe Ae 7 2miP 
C€=2k14+ x’ — Xp; ee er (x — %)—¢); riage (2.13) 
womit “ ae 
os A mai xe n\? 
/ = 4 ——~4+——¢ at{k+ — 
ta im J fe 408 h ee ( hae (2.14) 
(27)! Oy ht 
—oo k=—oco 
wird. Nun gilt die Transformationsformel* 
pee n\? a poh. 7 227 
mx (k+ — Eee 
» 4 r( 7) = \i “3 ert at : (2.15) 
=—oo k=—cO 


mit der man aus (2.14) wieder unter Benutzung der Abkiirzungen (2.13) 
genau die Wellendarstellung (1.16) erhalt. Natiirlich kann man die 
0-Transformation ebenso gut auf die ausintegrierte Form (2.5) der 
Teilchendarstellung anwenden und erhalt dann die Wellendarstellung in 
der Form [(1.12); (1.13)]. Da die Rechnung etwas umfangreich ist, soll 
hier nicht darauf eingegangen werden, zumal wir im nachsten Abschnitt 
die #-Transformation nur in der obigen Weise benutzen. 


3. Der Ubergang von der Teilchendarstellung 
in die Wellendarstellung 


Fiir kleine Zeiten ist die Darstellung (2.5) angemessen. Der Ort des 
Teilchens, der zur Zeit ¢=0 auf einen Bereich der Breite og</ konzen- 
triert war, verschmiert sich immer mehr [Breite o(¢)] und hat etwa zur. 
Zeit t=1/t) die Breite/ des Kastens erreicht. Dann kann man nicht 
mehr von Teilchen reden, die Wellen- persteliung [(1.12); (1.13)] ist die 
angemessenere. 


* Die auf der linken Seite von (2.15) auftretende Summe wird in der Theorie 
tn? 


der elliptischen Funktionen mit e * -®%, ([ *] bezeichnet; die Transformations- 
a 


formel ist dann (siehe z.B. JAHNKE-EmpeE, Funktionentafeln) 


inn 
rane T Wace tee eet 
. aln)=| t 0, (Biot he 
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Man hat also eine Darstellung zu suchen, die fiir kleine Zeiten in die 
Teilchendarstellung, fiir groBe Zeiten in die Wellendarstellung tibergeht. 
Dazu kann man sich eines Verfahrens bedienen, das Ewatp schon fiir 
andere Probleme benutzt hat. Es war in Abschnitt 2 gezeigt worden, 
daB durch eine #-Transformation die Teilchen-Darstellung (2.5) in die 
Wellen-Darstellung (1.12), (113) iibergefiihrt werden kann. 


Man spaltet nun das Integral in (2.14) in folgender Weise auf: 


+00 =e So ae 
fied } sued 2! f...dy'h + fi. da'. (3.4) 


—co foe) é = 6 


Hierbei soll die Grenze ¢ der Zeit proportional sein: «= u-t, wo u 
spater noch naher festzulegen ist. Die #-Transformation fiihrt man nur 


+ut 


in dem Integral f ...dx’ durch. Man sieht sofort: Fiir +0 hat man 
—ut 


reine Teilchen —, fiir t—> co reine Wellendarstellung, fiir andere Zeiten 
ein Gemisch aus beiden. 


Die etwas lange Rechnung soll hier nicht im einzelnen vorgefiihrt 
werden. Es ergibt sich fiir den ,,Teilchenanteil“ 


Sen 
A(t). Die () - K;,(ut) (3.2) 
mit Boe 
rag =1— fol oes Ue +c fe Si 6 
Hierin ist 
BOS es Ty Tate (6.4) 


und G(x) die GauBsche Fehlerfunktion, definiert duch 


G(s) = 2. feman' G (29) SAG (ZY enG (coy (5) 


0 


Ganz entsprechend ergibt sich fiir den ,, Wellenanteil‘‘ 


-M, (ut) (3.6) 


mit 
m= 2 fo(se4 io) -o(H —iBEAe) G7 
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Die gesamte Wellenfunktion ®(x, ) ist die Summe von (3.2) und (3.6): 


E(t)—2k1 


@(x,t) =A(i). D>» e ( “20 (t) ) penne K, (ut) + | 4 
. Vo—kvy, \?_ . \ Dis 
+A, Die ( 2t, ) aide i CAS | 


k 


Diese Formel laBt sich mit Hilfe einiger Naherungen noch etwas verein- 
fachen, ohne daB dabei wesentliche Ziige verlorengehen. 


Im ersten Term von (3.8) liefern nur die Summanden einen wesent- 
lichen Beitrag, fiir die |&(#) —2 k/| <a(é) ist. Deshalb kénnen wir in 
(3.3) &(t) —2 kl durch a(t) ersetzen; i wird die Funktion G(x) in 
(3.3) im einen Fall vergréBert, im andern verkleinert. Der Fehler ist 
sicher nicht allzu groB, zumal er durch die Summation der beiden Funk- 
tionen noch etwas reduziert wird. Es ist damit 


K, (ut) > K (wt) =1 L¢ (He fury 90 ) | (LE fu 


2G t 209 


pul) 09 


unabhangig von k. 


Ahnlich liegen die Verhaltnisse beim Wellenanteil, dem zweiten 
Term in (3.8). Die Hauptbeitrage liefern die Summanden mit 
|v% —kv|<t). In Fig.3 ist 
der Verlauf der Amplituden 
ms (2k ae M, (ut) aufgetra- 
gen [M, ist reell, was aus 
(3.7) nicht unmittelbar er- 
sichtlich ist!], und zwar 
fiir v9 — kv,=0 (I) und 
fiir |v) — kv,| = 27, (II). 

7 2 A Gestrichelt eingetragen ist 
Fig. 3. Zeitlicher Verlauf des Amplitudenfaktors in ee der Verlauf fiir den Fall, 
Wellendarstellung. Ausgezogen: Tichtiger Verlauf;  ge- daB man Vp — Rv, /2 Ty gegen 
strichelt: die benutzte Naherung. J: fiir v,—kv,=0; x ae 
Zs tieiog=hel=aee. Wellen |) matthe. ole weTmerabissiae — fain 
kleine ¢ ergeben sich Ab- 
weichungen; wahrend in Wirklichkeit alle Amplituden zundchst gleich 
stark anwachsen, zeigt die Naherung ein verschieden starkes Anwachsen, 
das dem Verhaltnis der Amplituden fiir groBe ¢ entspricht. Da man sich 
jedoch nur fiir den allgemeinen Verlauf des Anwachsens interessiert, — 
diirfte die Naherung gerechtfertigt sein, d.h. 


/Vp-Vk 
oltre) 4 M; (ut) 


M, (ut) + M(ut) = G(-). (3.10) 
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Mit diesen Annahmen erhalt man letztlich unter Benutzung von (1.3) 
: ~ { ut 
W(x, t) = K(ut) V(x, t) +G ( ) Yu (x, ‘). (3.11) 
‘somal 
Es ist noch die GréBe wu in verniinftiger Weise zu wahlen. Man wird 
verlangen, daB fiir ¢=¢,, wo a(t) das ganze Intervall/ iiberdeckt, die 
beiden Faktoren K(ut,) und G ae etwa gleich groB sind (wobei o9/Tot 
vernachlassigt ist), d.h. G| = etwa gleich 1/2 ist. Das ist der Fall 
\=9 
fiir wt,/20) = 1/2, und wenn man hier ¢, =//t, einsetzt, erhalt man unter 
Beriicksichtigung von (1.6) und (4.10): 
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(3.12) 


Nach (1.13) bedeutet v, diejenige Anfangsgeschwindigkeit, fiir welche in 
der Wellendarstellung die Grundschwingung = 1 die starkste Amplitude 
aller Teilschwingungen hat. Die Formel (3.12) zeigt, daB es fiir v, noch 
eine anschaulichere Bedeutung gibt: v, ist ein MaB dafiir, wie schnell 
ein anfanglich scharf konzentriertes Wellenpaket auseinanderlauft. Da 
v, die einzige aus den inneren Eigenschaften des Systems ableitbare 
Geschwindigkeit ist, kann man auch umgekehrt argumentieren und als 
plausibel postulieren, daB w gleich einem kleinen Vielfachen von v, sein 
mu, etwa so, wie es die Formel (3.12) aussagt; dann folgt fiir den Zeit- 
punkt ¢, des Ubergangs von der Teilchen- zur Wellendarstellung [aus der 
Forderung, da8 die Amplituden K(uz,) und 
G (ut,/20,) gleich groB sind] wieder ¢, =1/Tp. 

Wie von vornherein zu erwarten, muB nil ts 
man um so eher die Teilchenvorstellung 
zugunsten der Wellenvorstellung aufgeben, Elektron eee 
je Kleiner die Masse und die Kasten PO sige || 2a 
dimension ist. In der Tabelle1 sind die Masse 1g... . | 3-10-27 
charakteristischen Geschwindigkeiten fiir 
einige Falle zusammengestellt mit /=1cm. Danach braucht ein 
EiweiB-Molekiil, dem man die Geschwindigkeit v, gabe, zur Zurtick- 
legung der Strecke von 1 cm schon einige hundert Jahre, eine Masse von 
1g gar viele Weltalter. 

Ist h=0, so findet nach ,(3.12) kein AuseinanderflieBen statt; das 
setzt aber o) =0 oder t)=0 voraus, eine Annahme, die auch klassisch 
nicht (oder kaum) realisierbar ist. Es wurde gezeigt*, daB auch klassisch 
(h = 0) ein ZerflieBen stattfindet, wenn nur t)=- 0 ist. Es gibt dann auch 
eine Unscharferelation fiir gewisse konjugierte GréBen, die aber kein h 
enthalt. 

3 Siehe hierzu, neben der eingangs zitierten Arbeit von M. Born, auch Bory, M., 
u. D.J. Hooron: Z. Physik 142, 201 (1955). 
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Die Gl. (3.9) soll noch etwas naher betrachtet werden. Zundchst schreiben wir 
die Entwicklung der Gl. (3.9) fiir die Grenzfalle groBer und kleiner Zeiten auf, wobei 
wir drei Fille unterscheiden miissen. Das geht aus Fig. 4 hervor, in der t)¢ und ut 
in ihrer Beziehung zu o, und / aufgetragen sind [nach (3.12) ist immer <7, \o0 2S 


ergibt sich: 
. [| % % 
uYt ; oa (7 We = 


— 
— 


Ut <K Oo, Tot <6 (a) 


Tita 
ut t 
Kut) xs 4 t= Tz 4 ut << Oy KT! (b) $ (3.13) 
It Oy 
aay) 
LAC VOR eee, ut > Oy, Tot > (c)- 
[ aut 


Streichen wir dagegen in (3.9) o(é)/B(é) gegen wt und bilden die entsprechenden 
Entwicklungen, so unterscheiden sich diese nur in dem Phasenfaktor in (3.13). 
Fiir das Abnehmen des ,,Teilchenanteils‘‘ ist dieser Faktor nicht so sehr wichtig, 


(a) (0) Loy Gh t 


Fig. 4. Relative Lage von tj# und wf zueinander im +, ¢-Diagramm 


wohl aber, wenn wir quadratische Ausdriicke der Gesamtfunktion ®(vx, ¢) bilden, 
da es dann Interferenzen zwischen Teilchen- und Wellenanteil gibt, fiir die die 
Phase unter Umstanden wichtig wird. Wenn wir ihn fiir unsere Betrachtungen 
streichen und das auf die allgemeine Beziehung (3.9) tibertragen, so kénnen wir 
a (#)/B(£) gegen wt vernachlassigen und erhalten damit einfach 


K (ut) =1 -o(#t Yr +2e). (3.14) 


Es ist hier nur die Amplitude ¥(x, #) untersucht worden. Die Dis- 
kussion der Wahrscheinlichkeitsdichte | (x, é)|? ist viel komplizierter. 
Es tritt auBer den Quadraten von Teilchen- und Wellenanteil ein Inter- 
ferenzglied zwischen beiden auf, welches die Sache sehr uniibersichtlich 
macht. Einfach sind nur die Grenzfalle sehr kleiner und groBer Zeiten, 
fiir die das Interferenzglied keinen wesentlichen Beitrag liefert. 
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Es ware vielleicht nicht ohne Interesse, das Ubergangsgebiet nume- 
-risch fiir ein Beispiel exakt durchzurechnen, was mit Hilfe moderner 


_ Rechenmaschinen wohl nicht allzu miihsam wiire. 
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Anhang 
Das Integral 
—— = fo! 2a ie dé (A.1) 
2a\/x 


geht durch die Substitution = * + 2am iiber in 


I= al f(x +2an)e "dn. 


— 


Entwickelt man die Funktion f(¥ + 2«7)) in eine Taylorsche Reihe, so erhalt man 
1% (2a)" . 
f=) jf"), (A.2) 
wo f(x) die n-te Ableitung von f(x) und 
ii fe pec ie rts 
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Invariante Flachen der Elektrodynamik 
Von 
MAx KOHLER 
(Eingegangen am 8. Oktober 1957) 


Gewisse Ergebnisse einer friiheren Arbeit iiber invariante Flachen werden verall- 
gemeinert. Beide Flachenscharen existieren nur dann, wenn die Bedingungen 
M;%,P*=0 im ganzen Felde erfiillt sind. Uber die Metrik des Raumes ist dabei 
keine spezialisierende Voraussetzung notwendig. Die friiheren Ergebnisse fiir den 
strom- und ladungsfreien Fall sind in der allgemeinen Formulierung enthalten. 
Der Rang der Matrix von M;, ist dabei gleich 2 vorausgesetzt. 


In einer vorangegangenen Arbeit! wurde gezeigt, daB jenen elektro- 
magnetischen Feldern fiir die: 


My2M34 + My3My, + My4Mg3 = 0 (1) 


ist, eine zweifach unendliche Schar 2-dimensionaler invarianter Flachen 
im vierdimensionalen Raum zugeordnet werden kann. Die Relation (1) 
ist bekanntlich die notwendige und hinreichende Bedingung dafiir, daB 
sich der Sechservektor M;, darstellen 1a4Bt als Vektorprodukt von zwei 
Vierervektoren?. Durch die beiden Vierervektoren wird im betrachteten 
Weltpunkt ein infinitesimales 2-dimensionales Ebenenstiick der Stellung 
nach definiert. Dieses Ebenenstiick steht senkrecht zu der jeweiligen 
Flache der erwahnten Schar. Ein Linienelement dx* (k = 1, 2, 3, 4) einer 
derartigen Flache erfiillt daher die Bedingungen: 


M;,dx*=0 (i =4,2,3,4). (2) 


Dies sind vier homogene, lineare Gleichungen fiir die vier dx*. Wenn 
die Bedingung (1) erfiillt ist, so ist der Rang der Matrix ||M;,|| gleich 2. 
Daher haben die Gln. (2) nichttriviale Lésungen. Infolge der vollstan- 
digen Integrierbarkeit der Gln. (2) liegen die Linienelemente in der durch 
den Weltpunkt gehenden Flache der erwahnten Schar. | 


In der fritheren Arbeit wurde im strom- und ladungsfreien Falle die 
Existenz einer 2. Flachenschar nachgewiesen, die orthogonal zur 1. Schar 
steht. Das Verschwinden der Viererstromdichte ist offenbar eine hin- 
reichende aber keine notwendige Voraussetzung fiir die Existenz der 


1 Kouier, M.: Z. Physik 148, 443 (1957). In Zukunft mit I bezeichnet. 
2 Vel. z.B. Duscuex, A., u. W. Mayer: Lehrbuch der Differentialgeometrie. 
Bd. II: Riemannsche Geometrie, S. 20ff. Leipzig u. Berlin 1930. 
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2. Schar. Im folgenden werden notwendige und hinreichende Bedin- 
gungen fiir das Vorhandensein der 2. Flachenschar aufgestellt. Dies 
geschieht ohne Beschrankung hinsichtlich der Metrik. 


§1. Allgemeine Behandlung des strom- und ladungsfreien Falles 
Wir bilden den zu M;, dualen Sechservektor: 
M3, = sii gi! : g” a Eimik’ M,, , (3) 


WO &;, die Komponenten des vollstandig antisymmetrischen e-Tensors 
sind, der die Komponenten + ]/—g, ) —g oder Null hat. 


Wenn die Matrix des Sechservektors M;, den Rang 2 hat, was wir 
immer voraussetzen wollen, so hat auch die Matrix || Mi || des dualen 
Sechservektors den Rang 2, wie man sofort erkennt, wenn man die 
Gln. (3) in einem geodatischen System mit den pseudoeuklidischen g** 
benutzt. 


Wir betrachten nun das System von totalen Differentialgleichungen: 
Med = 0. fs = 4, 2, 3A): (4) 


Da der Rang der Matrix ||M;%,|| gleich 2 ist, hat auch dieses Gleichungs- 
system fiir die Koordinatendifferentiale nichttriviale Lésungen. Wir 
wollen zeigen, daB es vollstandig integrierbar ist, wenn die Viererstrom- 
dichte verschwindet. 

Aus D,M'* =0 (i=1, 2,3, 4 und D, das Symbol fiir die kovariante 
Differentiation) folgt sofort: 


oM*, Mt aM#, 


== yee Ee ea 
Ox] Ox, Ox; 4 (0, , , ) 


Diese Gleichungen driicken aber die Bedingungen dafiir aus, daB sich 
M; als Rotor eines Vierervektors darstellen 1aBt. Weil Mj, auBerdem 
den Rang 2 hat, kann man Mj, nach den Ergebnissen der fritheren Arbeit 
so darstellen: 


Darin sind é, und 4, Skalare. Nach friiheren Ergebnissen ist daher das 
System (4) vollstandig integrierbar und die 2. Flachenschar wird durch 
die Gleichungen £, = const und 77, = const gegeben. Die Invarianz der 
Flachenschar folgt sofort aus dem invarianten Charakter der Gln. (4). 
Die Orthogonalitat der aus (4) folgenden Flachenschar zu den Flachen 
der 1. Schar ergibt sich aus der Orthogonalitat der infinitesimalen Ebe- 
nenstiicke, die man den beiden Sechservektoren M;, und M;, zuordnen 
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kann. Jede Richtung in dem M;, epee Ebenenstiick steht senk- 
recht auf dem Ebenenstiick, das Mj, entspricht. Dies folgt aus der 
Definitionsgleichung des dielen Sechservektors. Bei dieser Uberlegung 
kann man die Rollen von M;, und Mj¥, vertauschen. 


§ 2. Die 2. Flachenschar in allgemeinen Fallen 
Wenn die Viererstromdichte nicht verschwindet, so kann die 2. Fla- 
chenschar auch noch existieren. Wir wollen die notwendigen und hin- 
reichenden Bedingungen dafiir finden. Es sei: 


aE 2 a 
Miya $e oe : 
Ma ONE k t 


Dann ist die Viererstromdichte gegeben durch: 
<™ Pi=D,M* (i =4,2,3,4). (6) 


Nun betrachten wir das folgende System von homogenen, linearen par- 
tiellen Differentialgleichungen : 


X,f= pz =0, (7a) 
Xf = 4g FE =0 (7b) 
mit: 
4 ay Obs Aone 
PE Gi aS Gioe (7c) 


Die Normalenrichtung der Hyperflachen {= const, wo / eine Lésung der 
Gln. (7a) und (7b) ist, steht senkrecht auf den Richtungen der beiden 
Vierervektoren #' und q'. Letztere stehen aber als Gradientvektoren 
senkrecht zu den Hyperflachen €,—const und »,=const, damit also 
senkrecht zu der durch den betrachteten Weltpunkt gehenden Flache 
der 1.Schar. Die Tangentenrichtungen von /=const enthalten also das 
Ebenenstiick, das M;, entspricht. Die infinitesimalen Ebenenstiicke von 
M;, fiigen sich zu 2-dimensionalen Flachen zusammen (sie sind tangential 
zu diesen), wenn das Differentialgleichungssystem (7a) und (7b) voll- 
standig integrierbar ist. Dann und nur dann hat namlich dieses System 2 
unabhangige Lésungen, /, und f,, die Konstanten gleichgesetzt die Glei- 
chungen der 2. Flachenschar ergeben. Unabhingige Lésungen heiBt: 


Jede weitere Lésung der Gln. (7a) und (7b) 1aBt sich als Funktion von f, 
und /, darstellen. 


Das Gleichungssystem (7a) und (7b) ist vollstandig, wenn: 
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wo a und 6 irgendwelche Funktionen der Koordinaten sind. Nun ist: 


- ae ate ls Oa ae By 
X,Xq—X,X, = (pi 20 — gi 2%) 2 
(ON; Ox;) Ox; 


Die Gln. (8) sind erfiillt, wenn: 


poe — Fe = api + bg. (9) 
Weiter ist: 
MP* — o'g* — op". (10) 
Daher: 
43 i i i i i 
4% pi = piD,g + GD, bi — pt Dy gi — GD, f*. (11) 


Die Gln. (9) lassen sich nun in kovarianter Form schreiben, wie man am 
besten durch direktes Ausrechnen zeigt: 


HD,g¢—¢D,p=api+bq@ (¢=1,2,3,4). (9a) 


Wenn diese Gleichungen erfiillt sind, so existiert die 2. Flachenschar. Es 
wird dann aus (11): 


47 pi (Om —a) pH 0+ 08)¢. (12) 


Da die Vektoren * und g‘ Normalen der Flache £, = const und 7, = const 
sind, steht also auch die Viererstromdichte P‘ senkrecht zu den Flachen 
der 1. Schar. Es bestehen damit die Beziehungen: 


Mj, P*¥ =0 CR eae be (13) 


Diese Beziehungen wurden gewonnen unter der Annahme der Existenz 
der 2. Flachenschar. Man kann diese SchluBweise aber auch umkehren. 
Geht man von (13) aus, so folgen sofort die Vollstandigkeitsbedingungen 
(9a). Die Gln. (13) sind notwendig und hinreichend fiir die Existenz 
der 2. Schar. Sie sind erfiillt fiir P’ =0. Wir kommen dann zum Spezial- 
fall des §1. 


§ 3. Diskussion und spezielle Falle 

Die infinitesimalen Ebenenstiicke des Sechservektors M;, sind tan- 
gential zu den Flachen der 2. Schar. Man kann sie daher auch kurz 
als M-Flaichen bezeichnen. Entsprechend sind die Ebenenstiicke des 
Sechservektors M* tangential zu den Flachen der 1. Schar (M*-Flachen). 
Letztere Flachen existieren immer. 

Wir setzen nun pseudoeuklidische Metrik voraus. 

Im elektrostatischen Felde (im Ruhsystem des Feldes) kann man 
setzen : / 

& = x, M1 = Y (M1 Xa» %) + 
Z. Physik. Bd. 150 8a 
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Die Viererstromdichte ist ein Vierervektor parallel zur x4-Achse und steht 
daher immer senkrecht zu dem Ebenenstiick des Sechservektors Mj, 
das durch zwei raumartige Vierervektoren aufgespannt wird. Daher 
existieren beide Flachenscharen in allen Fallen. In I war die Existenz 
der 2. Flaichenschar nur im ladungsfreien Falle ausgesprochen worden. 

Im Falle des stationaren Magnetfeldes sind & und 7, beide Funk- 
tionen der riumlichen Koordinaten. Die Flachen der 1. Schar sind in I 
diskutiert. Die 2. Schar existiert nach (13) nur, wenn: 


je OF 


d.h., wenn die raumliche Stromdichte auf dem magnetischen Feldvektor 
senkrecht steht oder wenn erstere verschwindet. Das ist die vom Drei- 
dimensionalen her bekannte Bedingung fiir den flachennormalen Cha- 
rakter der magnetischen Feldlinien. Die Bedingungen (13) kénnen daher 
als eine vierdimensionale Verallgemeinerung jener dreidimensionalen 
Gleichung angesehen werden, wobei allerdings wesentlich allgemeinere 
Feldtypen in der vierdimensionalen Fassung enthalten sind. 


Berichtigung 


zu der Arbeit DieTRicH Hauw und F.-W. SEEmMANN, Die Bedeutung von Rand- © 
schichten und Polarisationsfeldern fiir die Elektrolumineszenz. Diese Zeitschrift 
Bd. 149, S. 486—503 (1957). 

Auf S. 495 ist bei der Fig. 6 das obere Bildpaar a/b mit dem unteren c/d ver- 
tauscht worden. Die Erklarungen a — 40° C und b + 20° C gehGéren zu den unteren 
Bildern, wahrend c + 100°C und d + 125° C fiir die oberen Bilder giiltig ist. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitit GieBen 


Zur Frage der Energieiibertragung 
in festen Polyacenlésungen 


Von 
A. SCHMILLEN 
Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 15. Oktober 1957) 


Die spektrale Verteilung und das Abklingen der Fluoreszenz einiger fester Polyacen- 
l6sungen, die eine oder zwei Fremdkomponenten in verschiedenen Konzentrationen 
enthalten, wird diskutiert. Die Energieiibertragung vom Grundgitter zu den 
Fremdmolekiilen beruht nach den Beobachtungen auf einem Excitoneneinfang, 
die Ubertragung zwischen zwei verschiedenen Fremdkomponenten auf Dipol- 
Dipol-Wechselwirkung der beiden Fremdkomponenten. Fiir die mittlere Diffu- 
sionslange des Excitons im Chrysen ergibt sich aus den Messungen ein Wert von 
etwa 55 Molekiilabstanden. 


Die heute allgemein bekannte starke Wirkung geeigneter Verunreini- 
geungen auf die Fluoreszenz organischer Kristalle wird durch die Uber- 
tragung der Anregungsenergie vom Grundgitter auf die Fremdmolekiile 
erklart. Die Frage nach dem Mechanismus der Energieiibertragung wird 
in zahlreichen Veréffentlichungen der letzten Jahre diskutiert [J]. 


Sehr wesentlich sind in diesem Zusammenhang die spektroskopischen 
Untersuchungen von Craic und Hopsins [2] und SipMANn [3] am 
Anthrazen, von McCLure und ScHNEpP [4] und von Cur. WoLrF [5] 
am Naphthalin und von McCvure [6] am Phenanthren, die eine Abhan- 
gigkeit der spektralen Lage der langwelligsten Absorption dieser Kri- 
stalle von der Polarisationsrichtung des eingestrahlten Lichtes relativ 
zu den Kristallachsen aufzeigten. Dieser Dichroismus wird als Wechsel- 
wirkungseffekt zwischen den Molekiilen auf Grund der Dipolmomente des 
Absorptionsiibergangs angesprochen. Die Molekiilwechselwirkung fihrt 
zur Ausbildung des Excitonenbandes, das in den obigen Fallen wegen 
der Symmetrie der Elementarzelle in zwei Bander aufspaltet (Davydov 
splitting), und das dadurch spektroskopisch unmittelbar feststellbar 
wird. Vorstellungen, die die Energieiibertragung in den organischen 
Kristallen auf ,,Excitonenwanderung“ zuriickfiihren, gewinnen dadurch 
sehr an Gewicht. _ 

Untersuchungen der Fluoreszenzabklingvorgange sind. fiir die Be- 
antwortung dieser Fragestellung sehr von Nutzen. In Fortfiihrung 

Z. Physik. Bd. 150 9 
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fritherer Arbeiten [7] werden im folgenden die Ergebnisse weiterer der- 
artiger Untersuchungen.an polykristallinen festen Lésungen mitgeteilt 
und diskutiert. 


Experimentelle Durchfithrung 


Fluoreszenzspektren und Abklingzeiten bei Anregung mit Licht der 
Wellenlangen 3131 und 3660 bzw. 4365 A wurden an den in Tabelle 1 
aufgefiihrten festen Lésungen untersucht. 


Tabelle 1 
Fremdmolekiile Grundgitter Molverhaltnis 

Anthrazen Naphthalin (10-5 bis 1072) :4 
Chrysen Naphthalin (AOmeabisn Oe) 
Tetracen Naphthalin (10-® bis 1072) :14 

z Tetracen Chrysen (40-5 bis 1072) 54 
Tetracen Anthrazen (107° bis ig, #1 
Anthrazen Fluoren (10m opis Ome )a4 

nf Tetracen + Anthrazen Naphthalin Se 1Ore1On> Dis On-ed 
Tetracen + Chrysen Naphthalin 311075: (1052 bis 105°) 


Die als Grundmaterial benutzten Substanzen waren sorgfaltigst ge- 
reinigt, Anthrazen, Chrysen und Fluoren chromatographisch iiber Al,O,, 
Naphthalin durch Zonenschmelzverfahren. Die gereinigten Substanzen 
zeigten neben der Fluoreszenz des Grundgitters keinerlei langerwellige 
Emission mehr, so daB mit Sicherheit der molare Anteil langerwellig 
emittierender Verunreinigungen unter 10° lag. 

Den gereinigten Ausgangssubstanzen wurden die Verunreinigungen 
in geeigneter Verdiinnung zugesetzt, im Reagenzglas im Olbad zusam- 
mengeschmolzen und iiber eine kalte Glasplatte ausgegossen, um eine 
Entmischung beim Erstarren weitgehend zu verhindern*. Die erstarrte 
Substanz wurde zu feinem Pulver verrieben und zur Messung in eine 
kreisférmige Vertiefung eines metallischen Praparatetragers eingedriickt 
(Schichtdicke 2 mm). 

Die Spektren wurden bei Zimmertemperatur mit einem registrieren- 
den Doppelmonochromator aufgenommen. In den Fig. 1—3 sind die 
unkorrigierten Photostromkurven als Funktion der Wellenzahl wieder- 
gegeben. Die spektrale Verteilung des Multipliers (Fernseh GmbH. 
FS 9-A), die Absorption des Monochromators und die veranderliche 
Breite des Dispersionsgebietes sind nicht beriicksichtigt, da es im fol- 
genden nur auf die relativen Anderungen im Spektrum ankommt. Die 
Abklingvorgange wurden mit einem friiher [7] beschriebenen, inzwischen 
weiter entwickelten Phasenfluorometer gemessen. Durch geeignete 
Filter konnten die Emissionsbanden der Grundsubstanz und der langer- 


* Nach Wricut [8] baut ein Naphthalinkristall, der langsam aus der Schmelze 
gezogen wird, nicht mehr als 0,001% Anthrazen ein. 
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wellig fluoreszierenden Fremdmolekiile getrennt erfaBt werden. Zwischen 
dem im Phasenfluorometer gemessenen Phasenwinkel y, der Oszillations- 
frequenz der Anregungsintensitat y und der Abklingdauer der Fluores- 
zenz t besteht unter der Voraussetzung exponentiellen Abklingens die 
Beziehung tg =2ayt. Da das exponentielle Abklingen hier nicht mehr 
in allen Fallen vorausgesetzt werden kann, weil mehrstufige Ubergangs- 
prozesse zu erwarten sind, ist in den Diagrammen nur der Phasenwinkel Y 
selbst als MaB fiir die Abklingdauer aufgetragen. Bei der benutzten 
Oszillationsfrequenz von 10 MHz entspricht einem Phasenwinkel von 25° 
eine Abklingzeit von 6,8 - 10-® sec, von 50° 1,8-10-8sec und von 75° 
5,53 - 10S sec. Einstrahlung und Austritt der Fluoreszenzstrahlung er- 
folgten sowohl bei der Aufnahme der Spektren wie bei der Abklingzeit- 
messung von der gleichen Seite des Priaparates. 


Bemerkungen zu den Spektren 
An den Fluoreszenzspektren der untersuchten festen Lésungen, von 
denen nur vier charakteristische Falle hier wiedergegeben seien, ist 
folgendes bemerkenswert : 
a) Bei den Lésungen I mit einer Fremdkomponente nimmt die kurz- 
wellige Grundgitteremission mit wachsender Fremdmolekiilkonzentra- 


Photostram 
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Wellenzahl in cm" 
Fig. 1. Fluoreszenzspektren von Anthrazen und Naphthalin bei Anregung mit 3131 A (31930 cm), ——— 
Naphthalin rein; ——— Naphthalin + 10-5 Anthrazen; —+—+— Naphthalin + 10~* Anthrazen; —++—++— 
Naphthalin +10-* Anthrazen; ++++-++ Naphthalin + 10-* Anthrazen 


tion zugunsten der langwelligeren Fremdmolekiilfluoreszenz ab (Fig. 1). 
Das ist seit langem bekannt. Dabei dndert sich die spektrale Struktur 
der Grundgitteremission nicht. Bereits daraus folgt, daB die Fremd- 
molekiile ihre Anregungsenergie nicht durch Absorption der Grundgitter- 
fluoreszenz erhalten, sonst miiBten die Absorptionsbanden des Fremd- 
molekiils im Emissionsbandensystem des Grundgitters erkennbar werden. 

b) Die spektrale Struktur der Fremdmolekiilfluoreszenz andert sich 
mit der Konzentration. Nach hdheren Konzentrationen hin nimmt die 
Intensitat des kurzwelligsten Maximums stark ab (Fig. 1). Dieser Effekt 

oF 
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beruht auf einer Selbstabsorption der eigenen Fluoreszenzstrahlung, der 
bekanntlich dazu fiihrt, daB z.B. beim reinen Anthrazen das vollstandige 
Fluoreszenzspektrum nur bei extrem diinnen Schichten beobachtet 


Photostrom 
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Fig. 2a. Fluoreszenzspektren von Naphthalin + 3+ 10-5 Tetracen + Anthrazen bei Anregung mit 3134 A 
(31930 em). Naphthalin + 3 - 10-5 Tetracen + 10-5 Anthrazen; ——— Naphthalin +3-10~* Te- 
tracen + 10-4 Anthrazen; —+—+— Naphthalin + 3 - 10~® Tetracen + 10-* Anthrazen; ++++-+-+ Naphthalin 
+3-+10-5 Tetracen + 10-* Anthrazen 


werden kann, bei dickeren Schichten aber der kurzwellige Teil der Emis- 
sion fehlt [9]. 

Ferner beobachtet man bei Konzentrationen oberhalb eines Mol- 
verhaltnisses von 10-4 Anderungen in der Struktur der langwelligeren 
Banden der Fremdmolekiilfluoreszenz, beim Anthrazen in Naphthalin 


Photostrom 


: -1 
Wellenzahl in cm 
Fig. 2b. Fluoreszenzspektren von Naphthalin +3-10~-* Tetracen + Anthrazen bei Anregung mit 3660 A 


(27320 cm™). —++—-++— Naphthalin + 3 - 10-5 Tetracen; Naphthalin + 3 - 10-5 Tetracen + 1075 
Anthrazen; —+—+— Naphthalin + 3+ 10~* Tetracen + 10-4 Anthrazen; ——— Naphthalin + 3-10-*Tetracen 
+ 107° Anthrazen; +++++++ Naphthalin + 3-10-75 Tetracen + 10-? Anthrazen 


z.B. eine Verschiebung der Maxima nach langeren Wellen um etwa 
800 cm™ und eine Anderung der relativen Intensitaten (Fig.1 und 2a, b), 
beim Chrysen in Naphthalin Anderungen in der feineren Struktur der 
Maxima mit Hervortreten kurzwelligerer Spitzen (Fig. 3), wie man sie 
beim Spektrum des reinen kristallinen Chrysens vorfindet. Diese Ande- 
rungen sind darauf zuriickzufiihren, daB neben der festen Lésung des 
Fremdmolekiils im Grundgitter (4 in B) die Fremdsubstanz (A) 
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kristallin ausfallt, das Spektrum also eine Superposition der Fluoreszenz 


von (A in B) und (4A) ist. Dafiir spricht auch, daB die langwellige Ver- 
schiebung beim Anthrazen in Naphthalin in vergleichbaren Konzen- 


_trationsverhaltnissen bei Anregung mit 3660 A stiirker ausgepragt ist 


FROTOSITOMM 


als bei Anregung mit 3131 A. In letzterem Falle wird bevorzugt die 
Phase (A in B) angeregt. 

Ganz ahnlich liegen die Verhaltnisse auch bei den hier nicht wieder- 
gegebenen Spektren von Anthrazen in Fluoren. Das Spektrum des 


S0000 25000 20000 
= Wellenzahl in cm" 
Fig. 3. Fluoreszenzspektren von Naphthalin +3-10-> Tetracen + Chrysen bei Anregung mit 3131 A 


(31930 cm™). Naphthalin + 3 - 10~* Tetracen +10~* Chrysen; ——— Naphthalin + 3 - 10-5 Tetracen 
+104 Chrysen; —+—-— Naphthalin + 3 - 10-5 Tetracen + 10-* Chrysen; +++++e- Naphthalin + 3 + 107° 
Tetracen + 10-? Chrysen 


reinen Fluorens ist meines Wissens in der Literatur noch nicht richtig 
angegeben. In einer Arbeit von R.C. SANGSTER und IRVINE [10] ist 
fiir die Fluoreszenzemission des reinen kristallinen Fluorens ein Banden- 
system zwischen 4000 und 5000 A wiedergegeben. Das Fluoreszenz- 
spektrum des von uns gereinigten Fluorens ist dagegen bis auf geringe 
Unterschiede in der feineren Struktur mit dem Fluoreszenzspektrum des 
Naphthalins identisch. Das steht in Einklang mit dem bekannten Ab- 
sorptionsspektrum des gelésten Fluorens, das ebenfalls dem Absorptions- 
spektrum des Naphthalins sehr verwandt ist. Die von SANGSTER und 
IRVINE dem Fluoren zugeschriebene Emission diirfte von einer Verun- 
reinigung (wahrscheinlich Anthrazen) herriihren. 

c) Die Energieiibertragung wird besonders eklatant bei den beiden 
Systemen II 

Anthrazen + 3 - 107 Tetracen in Naphthalin 


Chrysen + 3-10~® Tetracen in Naphthalin 


mit konstanter Tetracenkonzentration und variabler Anthrazen- bzw. 
Chrysenkonzentration. Strahlt man mit Licht der Wellenlange 3660 A 
ein, so werden nur die beiden Fremdpartner, nicht aber das Grundgitter 


128 A. SCHMILLEN: 


angeregt. Trotz unveranderten Tetracengehalts steigt die Intensitat der 
Tetracenbanden mit wachsendem Gehalt der zweiten Fremdkompo- 
nente — beispielsweise Anthrazen — stark an, wahrend die Anthrazen- 
intensitat geringer ist als bei Fehlen des Tetracens Fig.6. Es ist unmittel- 
bar ersichtlich, daB die vom Anthrazen (bzw. Chrysen) absorbierte 
Energie teilweise an das Tetracen abgegeben wird. Auch in diesem Falle 
ist keine Anderung der Bandenstruktur der Anthrazen- bzw. Chrysen- 
emission durch eine eventuelle Tetracenabsorption feststellbar. Die 
Spektren vergleichbarer Lésungen mit und ohne Tetracen unterscheiden 
sich nur durch die geringere Intensitat der Anthrazenemission, wenn 
Tetracen eingebaut ist. Bei héheren Anthrazenkonzentrationen andert 
sich aber die Bandenlage oder die Struktur der Tetracenbanden. Offen- 
bar wird bei der Auskristallisation des Anthrazen (bzw. Chrysen) das 
Tetracen teilweise in der auskristallisierten Phase eingebaut. 


Weniger evident ist die Ubertragung vom Anthrazen (bzw. Chrysen) 
zum Tetracen bei Anregung des Grundgitters mit 3131 A. Die Tetracen- 
fluoreszenz nimmt unter diesen Umstanden bei geringen Anthrazen- 
oder Chrysengehalten bis herauf zu 107-4 molar nicht wesentlich zu, 
zum Teil sogar etwas ab. DaB trotzdem eine Ubertragung vom Anthra- 
zen zum Tetracen vorliegt, ergibt sich aus folgendem. Aus den Abkling- 
kurven (s. unten) folgt, daB die Tetracenemission in erster Linie vom 
angeregten Naphthalin gespeist wird. Mit wachsendem Anthrazen- oder 
Chrysengehalt nimmt die Naphthalinfluoreszenz stark ab. Es sollte 
daher auch die Tetracenintensitaét parallel zur Naphthalinfluoreszenz 
absinken. Das ist nicht in dem zu erwartenden MaBe der Fall. Die 
Intensitat bleibt fast konstant und nimmt bei héheren Anthrazengehalten 
zu, weil der groBte Teil der vom Anthrazen itbernommenen Energie ans 
Tetracen weitergegeben wird. 


Das Abklingverhalten 


Die Phasenverschiebung als MaB fiir die Abklingdauer bzw. fiir 
die Verzégerung der Fluoreszenzemission zeigt das folgende charak- 
teristische Verhalten bei den untersuchten Lésungen I mit einer Fremd- 
komponente. 


a) Die Abklingzeit der Grundgitterfluoreszenz wird kiirzer mit zu- 
nehmender Konzentration der Verunreinigung (Fig. 4—7), d.h. es tritt 
in Konkurrenz zur Fluoreszenzemission ein anderer UbergangsprozeB, 
der die Besetzungsdichte des angeregten Zustandes reduziert. Quanti- 
tativ ergeben sich in den verschiedenen Lésungen fiir die Wahrschein- 
lichkeit dieses Konkurrenzprozesses betrachtliche Unterschiede. Beim 
Anthrazen in Naphthalin fallt die Lebensdauer der Naphthalinemission 
vom Wert der reinen Substanz (r=5,2- 1079 sec) schon bei einem 
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Win Dt ea 
— Nolverhiltnis —=— Nolverhilinis 
Fig. 4 Fig. 5 


Fig. 4. Phasenverschiebung der Fluoreszenz von Anthrazen in Naphthalin als Funktion der Anthrazen- 
konzentration. a Anthrazenemission bei Anregung mit 3600A; 6 Anthrazenemission bei Anregung mit 
3131 A; c Naphthalinemission bei Anregung mit 3131 A 


Fig. 5. Phasenverschiebung der Fluoreszenz von Tetracen in Naphthalin als Funktion der Tetracenkonzen- 
tration. a Tetracenemission bei Anregung mit 3660 A; 6 Tetracenemission bei Anregung mit 3131 A; 
c Naphthalinemission bei Anregung mit 3131 A 
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—= /olverhiltnis —— Nolverhilins 
Fig. 6 Fig. 7 
Fig. 6. Phasenverschiebung der Fluoreszenz von Anthrazen in Fluoren als Funktion der Anthrazenkonzen- 


tration. a Anthrazenemission bei Anregung mit 3660 A; b Anthrazenemission bei Anregung mit 3134 A; 
¢ Fluorenemission bei Anregung mit 3131 A 
Fig. 7. Phasenverschiebung der Fluoreszenz von Tetracen in Chrysen als Funktion der Tetracenkonzentra- 
tion. a Tetracenemission bei Anregung mit 4360 A; 6 Tetracenemission bei Anregung mit 3131 A; c Chrysen- 
emission bei Anregung mit 3131 A 
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Anthrazenzusatz von 10-4 molar deutlich auf 4,0 - 10-® sec ab, wahrend | 
das Anthrazen im Fluoren erst oberhalb 10-4 die Lebensdauer der | 
Fluorenfluoreszenz merklich reduziert (Fig. 6). | 

b) Die Abklingdauer der Fremdmolekiilemission hangt stark von der | 
anregenden Wellenlange ab. Strahlt man in das Grundgitter ein (Wellen- 
lange 3131 A), so erhalt man in allen Fallen fiir die Lebensdauer der 
Fremdmolekiilfluoreszenz einen wesentlich héheren Wert als bei Ein- 
strahlung in die Absorptionsbande des Fremdmolekiils (3660 A), also bei 
direkter Anregung desselben. 
Die Unterschiede werden _be- 
sonders groB bei geringen 
Fremdkonzentrationen unter 
10-4. In dieser Verzégerung 
der Fremdmolekiilemission bei 
Einstrahlung in das Grund- 
gitter kommt eindeutig die 
Energieiibertragung zum Aus- 
druck. Bei hdheren Fremd- 
konzentrationen nimmt_ offen- 
sichtlich die Wahrscheinlichkeit 
der Energieiibertragung zu. Die 
Auskristallisation bei hdheren 
70° fe ee 10” 7” Konzentrationen macht jedoch 
Fig. 8. ahaa ict ciate Fluoreszenz von die Verhaltnisse sehr undurch- 
Tetracen + Anthrazen in Naphthalin in Abhangigkeit sichtig. Die folgenden Uber- 
der_Antrazmonzentation_@ Teraenomision bl Jegungen_beschréinken sich da- 

mit 3131A her auf den Konzentrations- 

bereich unter 3-10 -¢ molar. 

Besonders ausgepragt ist die Emissionsverzdgerung bei der Lésung 

Tetracen in Chrysen (Fig. 7). (Die scheinbare Abnahme des Phasen- 

winkels der Tetracenemission unterhalb 10~° molar ist noch nicht geklart. 

Sie beruht vielleicht auf einem mit abnehmender Tetracenemission wach- 

senden Einflu8 der langwelligen Auslaufer der schneller abklingenden 
Chrysenemission.) 

Die beiden Mischsysteme mit einer zweiten Fremdkomponente kon- 
stanter Konzentration lassen auch in den Abklingdauern die Wechsel- 
wirkung der beiden Fremdkomponenten untereinander und mit dem 
Grundgitter erkennen (Fig. 8). Die Phasenverschiebung der Tetracen- 
fluoreszenz entspricht bei Anregung mit der Wellenlange 3660 A der- 
jenigen des direkt angeregten Tetracen. Bei Anregung mit 3131 A ist 
sie dagegen erheblich langer und nahert sich den Werten, die man bei 
den Systemen Tetracen in Naphthalin (ohne Chrysen oder Anthrazen) 
fiir die entsprechende Konzentration erhalt. 
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Diskussion 


Die in den vorangehenden Abschnitten hervorgehobenen Tatsachen 
lassen eine Energieiibertragung vom Grundgitter zu den eingebauten 
Fremdmolekiilen bis zu Konzentrationen von 10-> molar herunter er- 
kennen. Das sicherste Kriterium dafiir ist die Emissionsverzégerung der 
Fremdmolekiilfluoreszenz bei Einstrahlung in das Grundgitterabsorp- 
tionsgebiet (3131 A). Drei Argumente sprechen dafiir, daB diese Uber- 
tragung ein KonkurrenzprozeB zur Grundgitteremission ist und nicht 
durch Absorption der Grundgitterfluoreszenzstrahlung durch die Fremd- 
molekiile zustande kommt, namlich 


a) die Abnahme der Lebensdauer der Grundgitterfluoreszenz, 


b) das Fehlen von Absorptionsbanden der Fremdsubstanz im Emis- 
sionsspektrum des Grundgitters, 


c) die verschiedene Wirksamkeit des Ubertragungsprozesses_ in 
Naphthalin und Fluoren, die beide praktisch gleiches Emissionsspektrum 
haben. Die Absorption der Grundgitterfluoreszenz durch die Fremd- 
molekiile wird quantitativ bestimmt durch die Oszillatorenstarken beider 
Ubergange und durch den Uberdeckungsgrad der beiden Spektren 
(Grundgitteremission und Fremdmolekiilabsorption). Der Uberdeckungs- 
grad ist in den beiden Lésungen Anthrazen in Naphthalin und Anthrazen 
in Fluoren gleich. Aus den Intensitatsverhaltnissen der Naphthalin- 
und der Fluorenfluoreszenz, und aus den bekannten Verhdltnissen der 
Absorptionskoeffizienten beider Substanzen in Lésungen ist zu ent- 
nehmen, da8 Fluoren eine merklich gréBere Oszillatorenstarke hat als 
Naphthalin. Im Falle einer Energieiibertragung durch Fluoreszenz- 
absorption wiirde man daher die starkere Energieiibertragung beim 
Fluoren erwarten entgegen dem tatsadchlichen Befunde. 

Es liegt nahe, die Nichtlokalisierbarkeit des Anregungszustandes in- 
folge der Molekiilwechselwirkung, d.h. das Exciton, fiir die Energiefort- 
leitung vom Grundgitter zum Fremdmolekiil verantwortlich zu machen. 
Im Falle schwacher Molekiilwechselwirkung behandelt man den Vorgang 
am besten als DiffusionsprozeB des Elektronen-Lochpaares. Unter der 
Annahme, daB die Diffusion von Molekiil zu Molekiil mit der mittleren 
freien Weglange des Molekiilabstandes erfolgt, 1aBt sich dann die Ab- 
hangigkeit der Lebensdauer des Excitons von der Fremdkonzentration 
aus der Wahrscheinlichkeit der Begegnung mit einem Fremdmolekiil 
herleiten. Benutzt man die folgenden Bezeichnungen: 


To mittlere Lebensdauer des ungestérten Excitons, 
% mittlere Zahl der Diffusionsschritte des ungestérten Excitons, 


= mittlere Zeitdauer fiir einen Diffusionsschritt, ds 
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a mittlerer Molekiilabstand = Lange eines Diffusionsschrittes, 
loss 702? mittlere Diffusionslange, 

c Fremdmolekiilkonzentration, 

N Excitonenzahl, 


so erhalt man fiir die mittlere Zahl von Begegnungen mit einem Fremd- 
molekiil in der Zeiteinheit N - — = Nc, 


0 T9 
Die Lebensdauer der Excitonen unter Wirkung der Fremdmolekile 


ergibt sich dann aus 


aN (Nv . Nea 
dt i To ): 
Das fiihrt zu folgender Beziehung fiir die relative Lebensdauer 


ar 1 


Tac l tetera 


Eine entsprechende Beziehung sollte fiir die Abnahme der Fluoreszenz- 
intensitat im Grundgitterbandensystem gelten. 

Die wiedergegebenen Abklingkurven der Grundgitteremission ent- 
sprechen nicht alle dem hyperbolischen Abfall. Das liegt daran, daB in 
den meisten Fallen eine vollstandige Trennung der Grundgitter und 
Fremdmolekiilemission nicht médglich war. Lediglich beim System 
Tetracen in Chrysen, das eigens unter diesem Gesichtspunkt ausgewahlt 
wurde, war eine weitgehende Trennung der beiden Emissionskomponen- 
ten méglich und die Abklingkurve der Chrysenemission entspricht inner- 
halb der MeBgenauigkeit dem oben angegebenen hyperbolischen Gesetz. 
Aus der Halbwertskonzentration ergeben sich fiir das Chrysen nach 
obiger Vorstellung die folgenden Daten 


ore 1 + 1 ws 3000 Diffusionsschritte 
cH 3°10 ; 


ty = 6-107 sec 


und mit dem gemessenen Wert von t)=1,8- 10sec die Diffusions- 
lange J, von 55 Molekiilabstanden. 

In Anbetracht der Tatsache, da8 die Diffusion sicher nicht ganz iso- 
trop ist, sind diese Werte nur als eine grobe Abschatzung anzusehen. Sie 
stimmen gréBenordnungsmaBig iiberein mit dem Wert der Diffusions- 
lange des Excitons im Anthrazen, den O. Simpson [11] auf anderem 
Wege zu 460 A bestimmt hat. 

In den Lésungen II mit zwei Fremdkomponenten erscheint die 
Tetracenemission stark verzégert bei Anregung iiber das Grundgitter, 
praktisch unverzégert bei Anregung iiber die Anthrazen (bzw. Chrysen-) 
molekiile. Letzteres schlieBt eine Ubertragung durch Absorption der 
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Anthrazen (bzw. Chrysen-)fluoreszenzstrahlung aus. Der Energieiiber- 
gang kann nur durch die Dipolwechselwirkung zwischen den beiden 
Partnern tiber das inerte Zwischenmedium erfolgen. Der ProzeB wurde 
von TH. FORSTER [12] an entsprechenden fliissigen Lésungen zuerst 
untersucht und theoretisch erklart. Wegen der weitgehenden Uber- 
deckung der Anthrazenemission mit den Tetracenabsorptionsbanden ist 
die Wechselwirkung relativ stark. Da bei der benutzten Tetracenkon- 
zentration von 3 - 10-° die Tetracenfluoreszenz keine Verzégerung auf- 
weist, muB der kritische Radius fiir die schnelle , Resonanziibertragung“‘ 
mindestens gleich dem halben mittleren Tetracenmolekiilabstand sein, 
also mindestens 30 Gitterkonstanten. Wegen der Orientierung der 
Molekiile ist auch hier mit einer Anisotropie der Ubertragung zu rechnen. 


In den untersuchten Lésungen sind also zwei Energietibertragungs- 
prozesse nachweisbar — die Excitoneniibertragung bei der Abgabe der 
Energie vom Grundgitter zu den Fremdmolekiilen, die Resonanziiber- 
tragung bei der Fortleitung zwischen zwei verschiedenen Fremdmole- 
kiilen. Die Absorption der Fluoreszenzstrahlung tritt demgegeniiber 
ganz zurtick. Aus Messungen von Knau [13] u.a. geht hervor, daB die 
beiden Mechanismen auch in Fliissigkeiten eine Rolle spielen. 


Die Arbeit wurde im Physikalischen Institut der Universitat GieBen durch- 
geftihrt. Herrn Professor Dr. W. HANLE mochte ich fiir sein standiges Interesse an 
den Problemen herzlichst danken. Ferner sei der Deutschen Forschungsgemein- 
schaft, die Mittel zur Beschaffung von Geradten und Material bereitstellte, und der 
Gesellschaft fiir Teerverwertung, Duisburg-Meiderich, fiir die Stiftung der Aus- 
gangssubstanzen vielmals gedankt. 
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Relativmessungen der Polarisation von ®-Teilchen 
Tr, Aw, Sr + Y" * 
Von 
JOACHIM HEINTZE 
Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 21. Oktober 1957) 


Eine Methode, mit der man durch kombinierte Vielfach- und Einzelstreuung die 
Polarisation von f-Teilchen messen kann, wurde fiir genaue Relativmessungen 
weiter entwickelt. Die Depolarisation durch Selbststreuung im Praparat wurde 
experimentell untersucht. Die Energieabhangigkeit der Apparatur wird diskutiert. 
Aus dem Vergleich der Polarisationen bei T12° und Au!%® folgt fiir Au!®® eine Pola- 
risation P = — (0,98 + 0,05) u/c, wenn man fiir den reinen Gamow-Teller-Ubergang 
des T1294 P=—v/c annimmt (u/c 0,7 — 0,9). 


1. Einleitung 


Durch Polarisationsmessungen an f-Strahlen erhalt man Aussagen 
tiber die 6-Wechselwirkung [/] bis [4]. Man kann fast alle Fragen, die 
in diesem Zusammenhang auftreten, durch Relativmessungen klaren. 
Offensichtlich lassen sich Relativmessungen genauer durchfiihren, als 
Absolutmessungen. Es wurde deshalb eine Methode [5], mit der wir 
zunachst die B-Polarisation des Sr®®-++ Y® gemessen hatten, fiir Relativ- 
messungen weiter entwickelt. Die Methode ist dafiir wegen ihrer ver- 
haltnismaBig groBen Lichtstarke und wegen ihrer Variationsméglich- 
keiten und den dadurch gegebenen Kontrollen besonders geeignet. 

Die Apparatur spricht auf Elektronen in einem bestimmten Energie- 
bereich an. Daher kénnen beim Vergleich der Polarisation zweier 
B-Strahler Fehler nur durch Unterschiede der B-Spektren und bei der 
Selbststreuung im Praparat entstehen. (Die Selbststreuung sollte eine 
gewisse Depolarisation bewirken.) In der vorliegenden Arbeit werden 
diese Einfliisse untersucht und die ersten Ergebnisse mitgeteilt. 


2. Apparatur 
Wie bereits in einer friiheren Arbeit gezeigt wurde [5], wirkt die 
Ablenkung eines Elektrons durch Vielfachstreuung auf den Spin weit- 
gehend wie die Ablenkung in einem Zylinderkondensator um den glei- 
chen Winkel. Man hat also nach der Vielfachstreuung longitudinal pola- 


* Auszugsweise vorgetragen auf der Physikertagung in Heidelberg am 27. Sep- 
tember 1957. 
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risierter Elektronen eine naherungsweise berechenbare transversale 
Komponente der Polarisation in der Streuebene, die sich durch die 
azimutale Asymmetrie einer nachfolgenden Einzelstreuung nachweisen 
1aBt. 

Fig.1 zeigt die Apparatur. Es werden Elektronen registriert, die erst 
durch Vielfachstreuung in einem dicken Cu-Blech um 90° und dann durch 
Einzelstreuung in einer diinnen Au- oder Pt-Folie um 135° abgelenkt 
worden sind. Die Elektronen werden in zwei Zahlern links (L) oder 
rechts () nachgewiesen. Jeder Zahler besteht aus zwei in Koinzidenz 
geschalteten Zahlrohrpaaren, zwischen denen sich eine Absorberfolie 
von 100 u Al befindet. Die Zahler sprechen daher nur auf Elektronen 
mit mehr als etwa 200 keV Energie an. Sie haben eine geringe y-Empfind- 
lichkeit und sind sehr konstant; es werden Methan-DurchfluBzahler ver- 
wendet. Die Zahler sind gegen die evakuierte Streukammer mit Hosta- 
phan-Folien* (1,4 mg/cm?) abgeschlossen. Die Bleischicht zwischen 
Praparat und Zahlern war bei den im folgenden beschriebenen Ver- 
suchen 5 cm dick. 

Der obere Teil der Apparatur (Praparat und Cu-Blech) ist um die 
eingezeichnete Achse drehbar. Dadurch kann der Winkel zwischen 
Vielfach- und Ejinzelstreuebene, also zwischen Polarisations- und Ana- 
lysatorebene variiert werden. Die ae des Drehwinkels @ ist fol- 


gendermaBen definiert: Wenn pi und a die gop vor und nach der 


Vielfachstreuung sind, zeigt der Vektor hi x po in der Stellung gy =0 auf 
den Zahler L. Fiir das Verhaltnis der Zahlraten links und rechts gilt 
dann: 

L * 1+ * cos @ ( 1) 


R 1— * cos 


w ist die apparative Asymmetrie. x hangt mit der Polarisation zusam- 
men; abgesehen von einem konstanten Faktor, der die.endliche GréBe 
der Raumwinkel beriicksichtigt, gilt: 


E max 


{ N(E) W(E) a(E) P(E) sin {5 mez + me)\ dE 
x= eae = . (2a) 
N(E) W(E) dE 
0 


E = kinetische Energie der f-Teilchen, 
N(E) = B-Spektrum, 
W(E) = Nachweiswahrscheinlichkeit fiir 6-Teilchen der Energie E, 
a(E) = Asymmetriefaktor bei der Mott-Streuung [6], {7], 
i204 Longitudinale B-Polarisation vor der Vielfachstreuung. 


'* Polyterephthalsdureester. Der Firma Kalle u. Co., Wiesbaden, danke ich 
fiir die freundliche Uberlassung verschiedener Folien. a Eel ; 
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Fig.1. Apparatur (Stellung ~ = 270°). Die Bahn eines Elektrons ist eingezeichnet. Nach der Vielfachstreuung 
um 90° schlieBen der Polarisationsvektor P und der Elektronenimpuls den Winkel y = (x/2) (mc?/E + mc?) ein 


Gl. (2a) folgt aus den friiher angegebenen Formeln [5], wenn man 
das Energiespektrum der Elektronen explizit beriicksichtigt. Die Glei- 
chung gilt unter zwei Voraussetzungen : 
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a) Die Elektronen gelangen nur durch Einzelstreuung von der Einzel- 
streufolie in die Zahler. 

b) Die Vielfachstreuung wirkt auf die Elektronen wie eine Ablenkung 
im elektrostatischen Feld. 


Unter recht allgemeinen Bedingungen [7] bis [4] gilt nun: 


P(E) = P—, (3) 
wobei /, nicht von der Energie abhangt. Dann kann man statt (2a) 
schreiben: 

-_ p J N(E) WE) A(E) dE 
sa Si [N(E) W(E)dE (2b) 


mit A(E£)=a(E) — sin ts (mc?/E + m o*) ’ 

Auch wenn Gl. (3) nicht erfiillt ist, ist die Schreibweise (2b) zweck- 
maBig. F ist dann ein Mittelwert von P - c/v iiber den DurchlaBbereich 
der Apparatur. 

Das Ziel der Messungen ist, Relativwerte von P, fiir verschiedene 
f-Strahler zu gewinnen. Wir miissen deshalb diskutieren, wie der Fak- 
tor von J in Gl. (2b) von den £-Spektren abhangt. 


3, Energieabhangigkeit der Apparatur 


Die Funktionen W(E) und .A(E) aus Gl. (2b) wurden abgeschatzt. 
Die Ansprechwahrscheinlichkeit W(E) ist durch die Energieabhangig- 
keit der Einzelstreuung und durch die Durchlassigkeit der Absorber- 
folien gegeben. Die Zahl der am Cu-Blech um 90° gestreuten Elektronen 
hangt praktisch nicht von der Energie ab [8]. Nach Messungen von 
BoTuHeE [8] in ahnlicher Geometrie sind bei der Riickstreuung die mitt- 
leren Energieverluste relativ klein und die groBen Energieverluste ziem- 
lich selten. Die mittleren Energieverluste sind naherungsweise bei den 
Abschatzungen beriicksichtigt. Fiir den Asymmetriefaktor a(E) wurden 
Werte von SHERMAN [7] benutzt. 

Fig. 2 zeigt die berechneten Kurven. Unter unseren Versuchsbedin- 
gungen muB die Abhangigkeit vom £-Spektrum relativ gering sein, weil 
im DurchlaBbereich der Apparatur der effektive Asymmetriefaktor A (E) 
praktisch konstant ist. Dies Ergebnis ist weitgehend vom genauen Ver- 
lauf der Kurven in Fig. 2 unabhangig. 

Ein zweiter Punkt mu8 noch untersucht werden. In unserer Ver- 
suchsanordnung sind die Bedingungen a) und b) fiir die Giiltigkeit der 
Gin. (2a) und (2b) nicht erfiillt. Wesentlich ist aber, daB fiir Relativ- 
messungen nicht die absolute GréBe der Abweichungen von Gl. (2a), 
sondern nur deren Energieabhangigkeit interessiert. 
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Bei der Vielfachstreuung der Elektronen im Cu-Blech ist mit einer 
kleinen Depolarisation zu rechnen. Da sich jedoch die mittlere Zahl 
der StéBe, durch die die Elektronen abgelenkt wurden, nur sehr wenig 
mit der Energie andert [9], sollte dieser Depolarisationseffekt praktisch 
nicht von der Energie abhangen. Das gleiche gilt fiir etwaige Abweichun- 


gen des Winkels py in Fig.1 von - (mc?/E + mc?) in Gl. (2a). 


Ein Teil der Elektronen wird in der Einzelstreufolie statt durch 
Einzelstreuung durch Mehrfachstreuung abgelenkt [6], [5]. Dieser An- 
teil muB mit wachsender Elektronenenergie abnehmen. Obgleich die 


16 


Cwillkrliche EinheitenJ 


a) 
Uy} 0,5 1,0 1,5 2,0 25 
EVEMeV 2] ——— 


Fig. 2. Ansprechwahrscheinlichkeit W(E) und effektive Asymmetrie A(E) [Gl.(2b)] als Funktion der 
Elektronenenergie. Die Kurven sind naherungsweise berechnet 


Ansprechwahrscheinlichkeit W(E£) bei hohen Energien rasch abfallt, 
k6énnten dadurch bei energiereichen f-Strahlern die Werte fiir x etwas 
vergréBert werden. Diese zusdtzliche Energieabhangigkeit laBt sich 
jedoch experimentell kontrollieren: Es miBte dann das Ergebnis der 
Relativmessung an zwei f-Strahlern von der Dicke der Einzelstreufolie 
abhangen. 


Bei der Abschatzung der Energieabhangigkeit mit Hilfe von Fig. 2 
werden auBerdem energiereiche Elektronen vernachlassigt, die bei der 
Reflexion im Cu-Blech einen groBen Energieverlust erlitten haben, und 
die dadurch in den DurchlaBbereich der Apparatur kommen. Wenn 
das B-Spektrum sehr viele Elektronen oberhalb des DurchlaBbereichs 
enthalt, kénnte dadurch der gemessene Wert fiir x verkleinert werden. 


Es ist geplant, diese beiden Einfliisse experimentell noch genauer zu 
untersuchen. Vorerst konnen genaue Relativmessungen nur an f-Strah- 
lern durchgefiihrt werden, deren Maximalenergien sich nicht zu sehr 
unterscheiden. 
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4. Praparate und Einzelstreufolien 

Die Praparatlésungen* wurden auf Hostaphan-Folien (1,4 mg/cm?), 
die auf Plexiglasrahmchen aufgeklebt waren, eingetrocknet, und zwar 
auf einer kreisférmigen Flache von etwa 12 mm Durchmesser, die vorher 
mit etwas Insulin benetzt war. Als Einzelstreufolien dienten aufge- 
dampfte Goldschichten** oder Pt-Wollastone-Folien auf 1,4 mg/cm? 
Hostaphan. Die im folgenden beschriebenen Versuche wurden mit 
0,73 mg/cm® Au und 1,95 mg/cm? Pt durchgefithrt. 


5. Messungen 


Im allgemeinen wurde die der Polarisation proportionale GréBe x 
aus den unter 0° und 180° gemessenen Werten L/R berechnet. Variiert 
wurde gelegentlich die Dicke der Einzelstreufolie. Der Untergrund wurde 


a 
at hg 1¢0,1104 cos se 
ul ae 1-0,1104 cos yp ——- 


; Pa 
ae Vi 


3 


>0|~ —— 


DP PEID a GO 0n 50: 120") J502% sa0° (210° 240° 4270° 300° 330° . 360° 


ae 


_ Fig. 3. Das Verhaltnis der Zahlraten L/R als Funktion des Winkels y. Die ausgezogene Kurve ist nach Gl. (1 ) 
mit passenden Werten fiir und x berechnet. Der Untergrund und eine kleine apparative Winkelabhangigkeit 
sind beriicksichtigt 


jedesmal unter 0° und 180° mit einer Hostaphan-Folie (1,4 mg/cm?) an 
Stelle der Einzelstreufolie, also mit einem leeren Folientrager gemessen. 
Der Untergrund enthielt Elektronen, die aus dem paraffinverkleideten 
Auffanger zuriickgestreut wurden und eventuell y-Strahlung. Er betrug 
10 bis 20% der Zahlrate mit 2 mg Pt/cm? als Einzelstreufolie. , 
Winkelabhdngigkeit. Zunachst wurde untersucht, ob die Winkel- 
abhiangigkeit des Verhaltnisses der Zahlraten L/R der Gl. (1) entspricht. 
-MeBergebnisse mit Sr# + Y% sind in Fig. 3 dargestellt. In guter Uber- 
* | Processed Isotopes-High specific Activity“ Amersham/England. 
sd Die Goldschichten hat freundlicherweise Herr F. REInBoLD aufgedampit. 
Z. Physik. Bd. 150 . 10 


140 Joacuim HEINTZE: 


einstimmung mit der ausgezogenen Kurve, die nach Gl. (1) mit passen- 
den Werten fiir und x berechnet ist, liegt die Asymmetrie bei 0 und 180°, 

also senkrecht zur Vielfachstreuebene. 
Dies zeigt, daB die Nichterhaltung der Paritat bereits mit ganz ein- 
fachen Mitteln nachgewiesen werden kann. Da die Streuprozesse sicher 
spiegelinvariant sind, kénnte durch 


he ae Polarisationseffekte bei der Doppel- 

4% (%) | %2 (%) streuung unpolarisierter Elektronen 
nur eine Asymmetrie unter 90° und 

Badger) ts 270° entstehen. Der Effekt in Fig. 3 


11,00 + 0,2 6,55+0,12 
11,35 £0, a & : : +017 kann also nur durch fehlende Spiegel- 


17,3" 0,5 6,67 + 0,10 symmetrie der Elektronen selbst 
sas seitioaiamesl (longitudinale Polarisation) oder na- 
Mittel: 11,15+0,07 | 6,59+0,07 tiirlich durch mangelhafte Spiegel- 
#,: Einzelstreufolie 0,73 mg/cm? Au; symmetrie der Apparatur zustande 
4»: Einzelstreufolie 1,95 mg/em? Pt. | kommen. Die zweite Moglichkeit laBt 
sich durch Verdrehen der Einzel- 
streufolie und durch eine Messung mit Alals Einzelstreufolie ausschlieBen, 
da der Asymmetriefaktor bei der Mott-Streuung [7] fiir Al fast ver- 
schwindet. Die apparative Asymmetrie erwies sich als klein und repro- 
duzierbar. Sie ist in Fig. 3 bereits korrigiert. Die unkorrigierten MeB- 
punkte sind gegen die aus- 
gezogene Kurve um etwa 
3° verschoben. 
Reproduzierbarkeit. Um 
die Reproduzierbarkeit zu 
priifen, wurde zwischen den 
verschiedenen Versuchen 
wiederholt mit Sr®-+ y9% 
gemessen. Tabelle 1 zeigt 
die Ergebnisse. Es wurden 
drei verschiedene Praparate 


Beast, AR” 60. 60. 70 00) ese Schic nicks tw are 
cm2 


; 2 
Fig. 4. Zur Selbststreuung. Unmittelbar vor das Praparat sind bis etwa * mg/ —— ) VeEwerts 
Pt (9) bzw. Al (x) Folien gestellt deren Dicke auf der Abszisse det. Die Werte stimmen gut 
angegeben ist. x nimmt nur langsam mit der Foliendicke ab. S : : : 
(5: s, Text) tiberein. Die Apparatur, mit 
der die ersten Messungen [5] 
durchgefiihrt wurden, ergab unter entsprechenden Bedingungen die 
gleichen Werte, obgleich sie sich in Einzelheiten der Konstruktion 
von der in dieser Arbeit verwendeten wesentlich unterschied. 
Depolarisation durch Streuung in Priiparat und Unterlage. Man kénnte 
vermuten, da bei Polarisationsmessungen die Selbststreuung der 


B-Teilchen im Praparat etwa ebensosehr stért, wie bei Winkelkorrela- 


auf Imm Pb 


ee 
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tionsmessungen mit Elektronen [9]. Zur Untersuchung dieser Depolari- 
sation wurden unmittelbar vor das Praparat Pt-Folien gebracht. Die 
Depolarisation ist erstaunlich gering, wie Fig.4 zeigt. Selbst wenn man 
vor das Praparat 60 mg/cm? Pt und hinter das Praparat eine dicke Blei- 
schicht stellt, sinkt die Polarisation nur auf etwa 55% (Punkt a in 
Fig. 4). In diesem Falle sollten die urspriinglichen Emissionsrichtungen 
der senkrecht aus dem Praparat austretenden Elektronen schon stark 
verwischt sein. Da die Streuung quadratisch von der Ordnungszahl 
abhangt, sollte bei leichten Elementen auch bei betrachtlicher Schicht- 
dicke die Depolarisation 
gering sein. Dies besta- 
tigte eine Messung, bei 
der eine 200 dicke Al- 
Folie vor das Praparat 
gesetzt war (Fig. 4). 

Die Riickstreuung in 
der Praparatunterlage ist 
nicht sehr kritisch, wie 
Fig. 5 zeigt. Bei diesen 
Messungen wurde hinter 
das Praparat eine satti- tier shes TS cnbsoiicaaris> Cs) csi 


gungsdicke Schicht mit _ Fig.s. x als Funktion der Ordnungszahl einer sattigungsdicken 


Praparatunterlage. Bei Z =0 ist der MeBwert mit dem Praparat 
der der Ordnungszahl Z auf 1,4 mg/cm? Hostaphan als Unterlage eingetragen 


-gestellt. Die aus der 
Unterlage zuriickgestreuten Elektronen besitzen noch eine schwache 
Polarisation im gleichen Sinne, wie die direkt nach vorn emittierten. 
Man kann aus diesen Messungen schlieBen, daB auch bei der Selbst- 
_streuung der Spin ahnlich beeinfluBt wird wie bei einer elektrostatischen 
Ablenkung. Im Schwerpunkt des DurchlaBbereichs (350 keV) wird dann 
der Spin um 40% mit der Bahn mitgefiihrt. 

Da der DurchlaBbereich der Apparatur recht gut begrenzt ist, konnen 
die Ergebnisse in Fig. 4 auch bei Messungen an anderen f-Strahlern zur 
Abschatzung der Depolarisation durch Selbststreuung herangezogen 
werden *. 

Relativmessungen. Die Ergebnisse der Messungen am TI? und Au’ 
sind in Tabelle 2 zusammengestellt. Zum Vergleich sind auch die Werte 
fiir Sr® + Y® angegeben. 

Nach den bei der Praparatdicke ¢ gemessenen Werten ~, (?) und 4%, (i) 
sind die mit Fig. 4 auf =0 extrapolierten Werte fiir x, angefiihrt. Der 
durch die Extrapolation bedingte zusdtzliche Fehler wurde auf 2% 


* Bei §-Energien unterhalb des DurchlaBbereichs der hier beschriebenen Appa- 
ratur sollte die Depolarisation starker sein, nicht nur wegen der starkeren Streu- 
ung, sondern auch wegen der geringeren Mitfiihrung der Spins. ‘ 

10* 
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Tabelle 2 
i 
t | . 
| Emax mg | X(t) %» (t) | %» (¢ = 0) | ees 
[MeV] | ae [%] he eae | (%] | 


| | | 
TE | 0,77 | 13* | 10,03+0,25 | 6,2440,17 | 6,8 oleoscoies 
ft 648-£0,12| 67 sO75£02 | 0,990,083 


|6,20+0,17 | 6,4 


‘Aut }o,96 | 3. | 144 £0,5 i nl aie eae 
| 0.2. | 6,7 Sit 0-2 5 On7 15 6,60 + 0,25 97 0, 
(Se | 0,54) | 5g Tale eee ; 
BAP ee 7 e 2+0,1 1,00 
{50 224 | 24 | 1115£0,07 | 6,5940,07 | 6,720.15 | 


t: Dicke der Praparatschicht (beim Tl? und Au$ nur Tl bzw. Au gerechnet) ; 
w, (t): gemessener Wert (Einzelstreufolie 0,73 mg/cm? Au); +,(¢): gemessener Wert 
(Einzelstreufolie 1,95 mg/cm? Pt). 


geschatzt. Beriicksichtigt man noch die auBerst geringe Abhangigkeit 
vom #-Spektrum nach Gl. (2b) mit den Kurven in Fig. 2, so erhalt man 
die in der letzten Spalte angegebenen Relativwerte fiir die in Gl. (3) 
definierte GroBe R,. Da die Spektren des T1?°4 und Au?’ hinreichend ahn- 
lich sind, und da zur Zahlrate des Sr®+ Y% das Y*® nur etwa 25% beitragt, 
sollten die am Ende des Abschnitts 3 erwahnten energieabhangigen Stor- 
effekte vernachlassigbar sein. Dafiir spricht auch, daB die Verhaltnisse 
der auf {=O extrapolierten Werte von x, mit den entsprechenden Rela- 
tivwerten von x, gut iibereinstimmen. Ferner haben Messungen an 
energiereichen $-Strahlern ** gezeigt, daB diese St6reffekte auch bei stark 
verschiedenen f-Energien nicht sehr groB sind. 

Die Fehlergrenzen der Werte fiir P, in Tabelle 2 sollten daher alle 
systematischen Fehler einschlieBen. Innerhalb dieser Fehlergrenzen 
haben T1?4, Au! und Sr die gleiche f-Polarisation. 


6. Diskussion 


T?4, Sr und Y® sind einfach unique verbotene Ubergange. Zur Wech- 
selwirkung tragen daher nur die Gamow-Teller-Kopplungen bei. Au? 
ist dagegen ein einfach verbotener Ubergang mit AJ =0 (2--+2*); es 
sollten daher auch die Fermi-Kopplungen beteiligt sein. Einfach-unique 
verbotene Uberginge haben dieselbe Polarisation wie erlaubte reine 
Gamow-Teller-Ubergange [2]. Nimmt man an, daB deren Polarisation 


* Die Substanz war ungleichmabig verteilt. Wert nach Untersuchung mit dem 
Mikroskop. Beim zweiten Tl2°-Praparat wurde der gesattigten radioaktiven 
Lésung auf dem Praparattrager ein Tropfen Alkohol zugesetzt. Dadurch wurde 
das Tl als sehr feiner und gleichmaBig verteilter Niederschlag ausgefallt. Die — 
Au-Praparate wurden aus Au-Sol hergestellt; sie waren deshalb sehr homogen. 

** Die vorlaufigen Ergebnisse dieser Messungen (P, berechnet wie die in Ta- 
belle 2 angegebenen Werte) sind: P22 (Emax = 1,7 MeV): Py =1,00-L 0,02; Pri44 
(Emax = 3,0 MeV): Pj =0,96-4 0,04. Bei diesen Werten sind jedoch systematische 
Fehler, die die angegebenen Fehlergrenzen iibersteigen, nicht ausgeschlossen. — 
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P= -—vc ist, wofiir alle bisherigen Untersuchungen an solchen Uber- 
gangen sprechen, so folgt fiir 
Aut: P =— (0,98 + 0,05) ~ (— ~ 0,7 — 0,9). 
c ie y 

Dieser Wert steht im Widerspruch zu Ergebnissen von DE WAARD 
und Poppema [10] und der Illinoisgruppe [7Z}, nach denen beim Au! 
P| wesentlich kleiner als v/c ist. Das Ergebnis P = —vj/c ist nach 
ALDER, STECH und WINTER [2] zu erwarten, wenn fiir die Fermi-Kopp- 
lungskonstanten gilt: 


Cie ConhGh=@,. (4) 


Eine kleine Polarisation beim Au!’ ware dagegen mit der Annahme ver- 
einbar, daB bei reinen Fermi-Ubergangen keine Polarisation auftritt [2]. 
Nach neueren Messungen [/2] am N}3 ist dies auszuschlieBen, wahrend 
die Giiltigkeit der Gln. (4) wahrscheinlich gemacht wird. 

Eine quantitative Diskussion der Polarisation des Au! ist schwierig, 
da in den Ausdruck fiir die Polarisation mehrere Kern-Matrixelemente 
mit ihren Phasen eingehen. Jedenfalls sollte die f-Polarisation beim 
Au$ von den Fermi-Kopplungskonstanten abhangen, da beim Au! 
der Interferenzterm im Ausdruck fiir die Korrelation zwischen f-Strah- 
lung und zirkular polarisierter y-Strahlung groB ist [13]. 


Herrn Professor Dr. O. Haxer danke ich fiir das der Arbeit entgegengebrachte 
férdernde Interesse. Herrn Dr. H. Koppr, Herrn Dr. B. MUHLSCHLEGEL und Herrn 


_ Dr. G. KRAMER danke ich fiir aufschluBreiche Diskussionen. Besonders méchte ich 


Herrmm W. Bturine danken, der mich bei den Messungen auf erst tatkraftig unter- 


stutzt hat. 

Die Arbeit wurde unter Verwendung von Mitteln der Deutschen Forschungs- 
gemeinschaft durchgefihrt. 

Anmerkung bei dey Kovrektuy. Die in dieser und der friiheren Arbeit [5] ge- 
machten Annahmen iiber den Einflu8 der Vielfachstreuung auf die Polarisation 
der f-Teilchen wurden inzwischen durch Rechnungen von B. MUHLSCHLEGEL und 
H. Kopre (Z. Physik, im Druck) bestatigt. 
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B-Ubergang zwischen den Grundzustanden 
von Co* und Fe* 


Von 
H. DANIEL 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 6. November 1957) 


Das f+-Spektrum des Co®’ wurde mit einem doppelfokussierenden 6-Spektrometer 
untersucht. Es wurde ein zweifach verbotener Ubergang zwischen den Grundzu- 
standen von Co®§ und Fe®® gefunden, der eine Intensitat von etwa 6 - 10~® pro Zer- 
fall besitzt. 


1, Ziel der Untersuchung 


Der Kern Co darf ein besonderes Interesse beanspruchen, weil er 
einer der wenigen B-aktiven Kerne ist, die sich leicht ausrichten lassen. 


Co® (72a) on Uberdies ist die Kenntnis 
~~ héher verbotener 6-Ubergange 
auf wenige Beispiele be- 
schrankt. Der Grund hierfiir 
ist in der Tatsache zu suchen, 
daB Kerne, bei denen solche 
jo Ubergange zu erwarten sind, 
meist auch die Méglichkeit zu 
erlaubter oder einfach ver- 
botener f-Emission besitzen 
und deshalb die Beobachtung 
der héher verbotenen Uber- 
gange sehr erschwert wird. 
Co®$ (72d) zerfallt haupt- 
sachlich durch £*-Emission 
B13 | und Elektroneneinfang zum 
(6-10""%) 814 keV-Niveau von Fe®s: 
auBerdem ist Elektronenein- 
fang zum 1620 keV-Niveau 
0 von Fe®® festgestellt worden. 
Beide Ubergange fiihren von 
einem (2+)-Niveau zu (2+)- 
Niveaus und sind also erlaubt. Der Ubergang zwischen den Grund- 
zustanden von Co und Fe (2+ -+0+) ist dagegen zweifach verboten 
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Fig. 1. Zerfallsschema des Co®*, Energien in MeV 
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und hat sich bisher der Beobachtung entzogen. Die Grenzenergie ist 
1,30 MeV. Ziel dieser Untersuchung war es, die Intensitat des Ubergangs 
zwischen den Grundzustainden zu bestimmen. ’ 


Fig.1 zeigt das Zerfallsschema [1] des Co®8. Der neu gefundene Uber- 
gang zwischen den Grundzustinden ist miteingezeichnet. 


2. MeBverfahren 


Das Co** wurde in Harwell aus spektralreinem Nickel durch Ni‘58) 
(x, f) Co® hergestellt. Das Targetmaterial enthielt nur spurenweise 
Verunreinigungen an Mg, Al, Si, Fe und Cu. Insbesondere fehlten 
Sr (<107), Pd (<5 +107), Th (<5 - 10-4) und U(<10°3). Das Co 
lag als tragerfreie chemisch abgetrennte Lésung vor, die etwas Co 
enthielt (<5 - 107), das als 6--Strahler aber nicht stérte. Das Praparat 
wurde erst zwei Monate nach Bestrahlungsende verwendet, um even- 
tuelle kurzlebige Verunreinigungen abklingen zu lassen. Die Quelle 
wurde durch Eintrocknen der Lésung auf einer diinnen Glimmerfolie 
bereitet. Die Starke betrug bei MeBbeginn 0,4 mC. 


Zur Messung diente ein doppelfokussierendes £-Spektrometer mit 
20 cm mittlerem Bahnradius, das spater ausfiihrlich beschrieben werden 
soll. Der Detektor war ein Szintillationszahler, dessen Anthracenkristall 
die Abmessungen Hohe 6 cm, Breite 3 cm und Dicke 1,4 cm besitzt. Zur 
Reduzierung des Untergrundes wurde er mit Einkanal-Diskriminierung 
benutzt. Der Detektor war gegen die Quelle sorgfaltig mit Blei abge- 
schirmt. 

Zur Bestimmung der Intensitaét bei vorgegebenem Elektronenimpuls 
wurde die Differenz der Zahlraten bei gedffneter und geschlossener Aus- 
trittsblende gebildet. Um die Einfliisse von Schwankungen in der An- 
sprechwahrscheinlichkeit des Szintillationszahlers zu reduzieren, wech- 
selten Messungen mit offenem Spalt und mit geschlossenem Spalt in 
Abstanden von etwa 2 Std miteinander ab. Gemessen wurde bei den 
Energien 770, 951, 1135 und 1323 keV. Zur Priifung, ob die Spaltstel- 
lung den Untergrund im Zahler beeinfluBt, wurden ferner die Zahlraten 
bei offenem und bei geschlossenem Spalt mit einer Magnetfeldeinstellung 
etwas oberhalb der erwarteten f-Grenze von 1,3 MeV aufgenommen, 
wobei der Szintillationszahler auf Positronen kleinerer Energie einge- 
stellt war. Der geringe EinfluB wurde bei der Auswertung beriicksichtigt. 


3. Ergebnisse 
Fig. 2 zeigt das gemessene Spektrum. Die Grenzenergie liegt offenbar 
oberhalb von 1 MeV; 1 MeV entspricht 4744 GauB-cm. Die Halbwertzeit 
der energiereichen Komponente ergab sich zu ¢> 10d. 
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Da die beobachtete f*-Gruppe zu Co®* gehéren muB (s. Ziff. 4), wurde 
zur Auswertung die Fermi-Funktion fiir Co®* benutzt. Fiir Spektren 
vom Typ Spinanderung 
tn P zwei ohne Paritatswech- 
sel erwartet man keine 
erlaubte Form, sondern 
: eine verbotene Form, die 


? mit dem Korrektions- 
OG faktor 
| SP~ pt tag 
7 in die erlaubte tberge- 


fiihrt wird; # = Elek- 

tronenimpuls, g = Neu- 

odo Epc aur hak prs trinoimpuls; A= 0 ist als 
—*He freier Parameter zu be- 


Fig. 2. Energiereicher Teil des 8+-Spektrums des Co®*. Aufgetragen: trachten [2] . Als Grenz- 


Intensitat pro (H g)-Intervall gegen H 0. Die eingezeichneten Fehler energie wurden 1 30 MeV 
sind statistische Fehler. Die Kurve wurde aus der Fermi-Geraden 


Fig. 3 konstruiert zugrunde gelegt. Die 
beste Ubereinstimmung 
2 brachte A = 0. 


Fig. 3 zeigt die so kor- 
rigierte Fermi-Kurve. 
Der KontrollmeBpunkt 
bei 1323 keV ist unbe- 
Ise”. riicksichtigt _geblieben, 

da er oberhalb der f- 
Grenze von 1,30 MeV 
liegt. Die. Gerade ist 
durch Ausgleichsrech- 
nung angepaBt. 
Durch Vergleich mit 
08 49 10 47 72 MeV 73 
rite dem Spektrum von 
Fig. 3. Energiereicher Teil des 6+-Spektrums des Co®* in Fermi- 485 keV Grenzenergie 
Darstellung. Die eingezeichneten Fehler sind statistische Fehler (s. Fig. 1) ergab sich die 
Intensitat des energie- 
reichen Ubergangs zu (4,50-11,22)-10-* pro Positron und (6,30-1,71) -107 
pro Zerfall des Co’; angegeben ist der mittlere statistische Fehler. 


4. Diskussion 


Da als Ausgangsmaterial fiir die Quelle spektralreines Nickel benutzt 
worden war und das entstandene Kobalt nochmals chemisch abgetrennt 
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worden war, erschien es nicht sehr sinnvoll, die Zuordnung der beobach- 
teten £*-Gruppe zum Co durch weitere chemische Trennungen erharten 
zu wollen. Die Abwesenheit stérender Fremdaktivitaten lieB sich aber 
auf andere Weise sichern. Eine Durchsicht einer neuen Isotopen- 
tabelle [3] zeigte nur sechs Fremdisotope auf, von denen die fragliche 
B*-Gruppe stammen kénnte (Grenzenergie Ey>1 MeV, Halbwertzeit 
t>10d): Al (10%a), Co (72d), Rb* (34d), Rh (215d), J¥6 (134) 
und Hg!4— Au (130d). Durch (n, y)-Prozesse kann keine dieser Akti- 
vitaten aus stabilen Isotopen gebildet werden. Aus (n, p)-Reaktionen 
kénnen nur Rb*, Rh? und J!26 stammen. Von den dazu notigen Ver- 
unreinigungen im Target, Sr®, Pd1° bzw. Xe!?6, scheidet Xe als Edelgas 
aus. Sr®t und Pd! besitzen Isotopenhaufigkeiten von 0,5% bzw. 0,8%, 
die nach den Angaben unter Ziff. 2 viel zu gering sind, als daB stérende 
B*-Aktivitaéten hatten erzeugt werden kénnen. Verunreinigungen aus 
(2, 2m)-Prozessen scheiden wegen der Seltenheit dieser Reaktionen im 
Reaktor und wegen der Reinheit des Targets aus, Verunreinigungen aus 
Spaltprozessen wegen der Reinheit des Targets. 


Die beobachtete f*-Gruppe muB also zum Co** gehéren. 


Die Messung ist zu ungenau, um den Wert des Parameters A (Ziff. 3) 
zu fixieren. Ein gréBeres A wiirde die Emission weicher Elektronen bevor- 
zugen und deshalb eine héhere Gesamtintensitat nach sich ziehen. Be- 
riicksichtigt man dies sowie die Unsicherheit in der Einfangintensitat und 
setzt als Beitrag der Statistik zu den Fehlergrenzen den dreifachen mitt- 
leren Fehler an, so kommt man zu dem folgenden Wert der Intensitat 


des 1,3 MeV-Ubergangs pro Zerfall: (6.3 is a“ -10°§. Daraus bestimmt 
aZ\2 2 : 0,9- 

ie Pail ist 16,27 943 

« = Feinstrukturkonstante, Z =  Ordnungszahl, o —yr,A* = Kernra- 
dius (r>=1,4-107%cm gesetzt), ~) = maximaler Elektronenimpuls. 
Die sonst fiir Ubergange mit Spinanderung zwei ohne Paritatswechsel 


‘ Zi 
gefundenen Werte liegen [2] bei log ft~13 und log |(% J p54] ~ 16. 
Offensichtlich passen die Daten fiir Co® gut in den Rahmen des bisher 
Bekannten. 


Die Intensitat des Ubergangs zwischen den Grundzustanden ist viel 
zu gering, um einen erkennbaren EinfluB etwa auf die gemessene Aniso- 
tropie [4] der f*-Strahlung ausgerichteter Kerne zu haben. 


init 
sich der log fé zu 12,9 | eo Der Wert von log 


Herrn Dr. C.E. Metis von der Isotope Division in Harwell danke ich fiir 
Auskiinfte iiber die Herstellung des Co’. Besonderer Dank gebuhrt der Deutschen 
Forschungsgemeinschaft, die durch ihre groBziigige Unterstiitzung den Bau des 
doppelfokussierenden $-Spektrometers erméglicht hat. 
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Berechnung der Atomverteilungskurven 
verschiedener Strukturmodelle 


Von 
F. HERRE und H. RICHTER 
Mit 9 Figuren im Text 


(Eingegangen am 11. September 1957) 


Zur Struktur-Bestimmung nichtkristalliner Stoffe ist eine genaue Intensitats- 
messung notwendig. Nach DEBYE [1] vergleicht man die experimentelle Streu- 
kurve mit der berechneten (Streukurven-Vergleich) und nach RIcHTER, BREITLING 
und HErRRE [6], [10] kann man auch die experimentelle Atomverteilungskurve mit 
der berechneten vergleichen (Atomverteilungskurven-Vergleich). Die Berechnung 
der Atomverteilungskurve wird fiir einige charakteristische Falle durchgefiihrt, 
und zwar zunachst fiir den Fall des Gases und anschlieBend fiir den Festkérper. 
Hier sind zwei Falle zu unterscheiden: 


1. Gleiche Abstandsstatistik fiir jedes Atom und 
2. ungleiche Abstandsstatistik fiir jedes Atom. 


Der letzte Fall ist bei der hochdispersen Kohle und den festen amorphen Stoffen 
verwirklicht. 


I. Einleitung 


Bei Strukturuntersuchungen nichtkristalliner Stoffe ist eine genaue 
Kenntnis der Intensitatskurve notwendig. Zur Priifung des gewahlten 
Struktur-Modells werden nach DEBYE u. Mitarb. [J], [2], [3] die ex- 
perimentellen und berechneten Streukurven miteinander verglichen (trial 
and error). Man kann aber auch nach DEBYE-MENKE [4] und ZERNIKE- 
Prins [5] durch Fourier-Analyse der experimentellen Streukurve zur 
Atomverteilungskurve tibergehen; sie liefert diskrete Abstands- und 
Atomzahlen-Werte. Mit diesen Daten 14Bt sich gegebenenfalls bei An- 
lehnung an die zugehérige Gitter-Struktur ein Modell fiir den unter- 
suchten festen amorphen Korper ableiten. Fiir dieses Struktur-Modell 
kann man nach RICHTER, BREITLING und HERRE [6] die Atomvertei- 
lungskurve berechnen, um sie mit der experimentellen zu vergleichen. 
Die Berechnung der Atomverteilungskurve sei fiir einige charakteristi- 
sche Struktur-Modelle durchgefiihrt. Man geht dabei von der Zernike- 
Prins- [5] und Debye-Menkeschen [4] Gleichung fir die koharente 
Streuintensitat von N-Atomen 


Ii) =NP+NP f 4r*[o( — 0) ar (ta) 


SY 


150 F. HERRE und H. RICHTER: 


und von der Warrenschen [7] Gleichung fiir die radiale Atomverteilung 


co 


9 9 2M I(s) a Nf? . 
477 o(7) = 4277 Oo + = {e —-s-sinrsds (1b) 
0 
aus. Beide Gleichungen sind durch den Fourierschen Integralsatz 
(Fourier-Transformation) miteinander verkniipft. In diesen Gleichungen 


bedeuten 


N = Anzahl der streuenden Atome, 
7? = Atomformfaktor, 
y = Abstand vom Ausgangsatom, 
sin & 


i me 


o(v) = Atomdichte = Zahl der Atome pro A? und 
09 = Atomdichte bei gleichmaBiger Massenverteilung. 


Gl. (1a) erhdlt man aus der allgemeinen Streuformel durch die 
folgenden Vereinfachungen: 


4. Gitterstérungen 1. Art werden vernachlassigt, d.h. es ist f =P 
oder mit anderen Worten, es wird nur eine Atomsorte im Streukérper 
vorausgesetzt. Im Falle mehrerer Atomarten kann man nach WARREN [7] 
einen mittleren Streufaktor des Elektrons einfiihren, sofern sich die 
Atomformfaktoren der einzelnen Atome nicht allzusehr in ihrer Form 
unterscheiden. 

2. Von der Kleinwinkelstreuung wird abgesehen. 

3. Radialsymmetrie wird angenommen, so da8 eine einfache Mitte- 
lung der Atomlagen iiber den ganzen Raum méglich ist. 

Im folgenden werden die beiden Gln. (1a) und (4b) fiir die wichtigsten 
Falle diskutiert. Dabei wird vorausgesetzt, daB die Atomlagen durch 
Punktfunktionen beschrieben werden kénnen, d.h. die Atome streuen 
nur wenig um ihre Lage. 


II. Gase 
a) Zweiatomiges Gas 

Die Atomverteilung eines zweiatomigen Gases ist charakterisiert 
durch 

1. den Abstand a der beiden Atome im Einzelmolekiil und 

2. die regellose Lagerung aller iibrigen Molekiile. Jedes Atom hat 
dieselbe Abstandsstatistik, wie sie in den Fig. 1a und 1b wiedergegeben 
ist und durch die Gleichung 


o(7)=0' d(ry—a)+oQ,S(r,R) mit a<R (2a) 
bzw. 


4a o(r) = 4277 0' d(r—a) + 427? @ S(r, R) (2b) 
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beschrieben wird. In diesen Gleichungen bedeuten 6 die , Diracsche 
Funktion“ mit 
=O fin yo= a oe 


O(r—a ; 1 Peds in 
ee Tit ete ee delle a)dr =| 


, 


sowie S(r, R) eine ,,Stufenfunktion“, fiir sie gilt 


~~ 


=0 fi <i 
S(r, R) a a 


= etur, 7 > R. 


41709 ~0 


Fig.1au.b. a Atomdichte g(r) eines zweiatomigen Gases mit a=2,0A und R=4,0A. 
b Radiale Atomverteilung 47? 9(r) eines zweiatomigen Gases mit a=2,0A und R=4,0A 


Setzt man Gl. (2a) in (1a) ein, so erhalt man fiir die koharent gestreute 
Intensitat den Ausdruck 


I(s) one (te fare d(r—a) + aS — e]) 22" sins 9 
oder mit 


foo) R 
f4uro' d(7—a)dr=Jf4aro' 6(r—a)dr=n=1 
0 0 


R 
I(s) =Nf2 + vel —_ — [ 4x7*o et | 
0 
die Warrensche [9] Form 
sin as 4a Ro) (sinsR _ 
I(s) =NP+ vp A 0 | es cossR)}. (3) 


s2 


Der zweite Summand in der geschweiften Klammer hat bei @) > 0 den 


steilen Abfall der Intensitatskurve fiir = —>0O zur Folge. 


Bei den Gasen ist die kontinuierliche oder gleichmaBige Atomdichte 06 
sehr viel kleiner als 1, so daB man den zweiten Term in der geschweiften 
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Klammer vernachlassigen kann. Aus Gl. (3) folgt dann 


Is) =NP(1+ 2S). (4) 


Diese Gleichung wurde zuerst von DEBYE u. Mitarb. [7], [2], [3] ange- 
geben und von ihnen bestatigt. Aus Gl. (4) ergibt sich, daB I(s) fiir 
groBe s-Werte gegen Nf? geht. 

Im allgemeinen ist J(s) aus Streu- 
versuchen bekannt, so daB man nach 
Gl. (1b) die Atomverteilung bestim- 
men kann. Dabei ist zu beachten, 


r = T 


— yar?Q(r) 


—= 4ar°0"(7) 


Fig. 2a u. b. a Fourier-Umkehr des Intensitatsausdruckes fiir die Atomverteilung der Fig. 1a, b mits, =8,0A—4. 
b Fourier-Umkehr des Intensitatsausdruckes fiir die Atomverteilung der Fig. 1a, b mit s, = 16,0 A7 


daB das Integral entsprechend dem erfaBten Winkelbereich von s=0 
bis Si ==isi—= diene (Abbruch-Effekt) zu erstrecken ist. Analog hierzu 
kann man fiir ein vorgegebenes Struktur-Modell die Streukurve nach 
Gl. (1a) berechnen, um aus ihr nach Gl. (1b) und bei Integration von 


s=0 bis s=s, die Atomverteilung durch Rechnung zu erhalten. Im 
Falle des zweiatomigen Gases ergibt die Substitution von Gl. (4) in (1b) 


4x78 0*(7) = Amro +2 [. 1 sinassinrsds. (5) 
0 


Hierin bedeutet o* (7) die durch den Abbrucheffekt veranderte Atom- 
verteilung. Das Integral in Gl. (5) laBt sich geschlossen darstellen, so 
daB gilt 


BRA TPN oe 2 So? SiN So (a — 7) __ Sin So(a +7) 
pate De ae Qo -F 1 | So (a — 7) Gaia | 


und wegen 0)< 1 
4nr o*(r) = So Y .|Seeole— 2) Sh | (6) 


u™ a x 


sa — 7) a+r 


NNN TY" Be 
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Damit ist es méglich, die radiale Atomverteilung auch durch Rechnung 
zu erhalten. 

In Fig. 2a ist Gl. (6) fir a=2,0A und s,=8,0 Aa dargestellt. An 
Stelle der Deltafunktion ergibt sich eine Funktion mit einem Haupt- 
maximum und sehr vielen sich beiderseits anschlieBenden Neben- 
maxima. Fig. 2b zeigt dieselbe Darstellung fiir die Integrationslange 
So = 16,0 A+. Diese Kurve unterscheidet sich von der in Fig. 2a durch 
die Héhe und Breite der Maxima. Danach ist die Breite der Maxima 
eine Folge der Integrationslange und nicht die alleinige Folge von Lage- 
schwankungen der Atome oder mit anderen Worten: der Abbruch-Effekt 
tauscht eine Lagestreuung der Atome vor. Als Breite eines Maximums 
sei die Breite bezeichnet, die es auf der Abszissenachse besitzt. Man 
erhalt sie aus 

SiN Sp (a — 7) SiN Sy (a + 7) 


=0 


So(a—r) So(a +7) 
Zu 


Anes, (7) 
So 
Nach Fig. 2a ist bei Cu-Strahlung 4 =0,85 A und nach Fig. 2b bei 
Mo-Strahlung 4 =0,40 A. Diese Maximabreiten werden in Uberein- 
stimmung mit der Berechnung bei den experimentellen Atomvertei- 
lungskurven der festen amorphen Stoffe und selbst der Fliissigkeiten 
erhalten. ' 
Fiir den Flacheninhalt unter dem Hauptmaximum bzw. fiir die Atom- 
zahl ergibt sich nach RICHTER, BREITLING und HERRE [6] 


+1-N : ‘ 
par [ Sf 9 S285” a 1G dr ~ 1,18 
J a al s(a—7) So (a+ 7) 
= Pe: 


an Stelle von m=1,0; d.h. bei einem einzigen Atomabstand wird die 
Atomzahl durch das Hauptmaximum um 18% zu groB geliefert. 


b) Mehratomiges Gas 
Geht man zum mehratomigen Gas iiber, d.h. zu einem Gas, dessen 
Molekiile aus mehreren Atomen bestehen, so dndert sich die Atomvertei- 
lung. Jetzt hat nicht mehr jedes Atom die gleiche Abstandsstatistik, 
jedoch 14Bt sich eine mittlere Statistik angeben *. Bezeichnet man mit a; 
die Atomabstande vom Ausgangsatom, dann gilt 


o(r) =X adr —4,) + oo S(7, R) (8a) 
bzw. 
427 o(r) =427 > 9; 6(7—4) +427 oo S(7, R). (8b) 


* Mittlere Abstandsstatistik — Anzahl eines bestimmten Abstandes, von jedem 
Atom aus gemessen, dividiert durch die Gesamtzahl der betrachteten Atome. 
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Der Ubergang zur Intensitatsverteilung und von ihr zur Atomverteilung 
erfolgt wie oben beschrieben. Man hat dabei 9’ d(r— a) durch > 0;6 (7 — 4;) 
zu ersetzen. Fiir die gestreute Intensitaét ergibt sich 


sin a; s Amt ROge suns fy 0) ae \\ 
I(s) =NPR+NP {> n; ae ae te (=e cos sR)p. (9) 
Ist wieder 0) <1, so folgt 
_ nz eof “sin das’ 10 
I(s) =NP(1+ > 10; (10) 
und fiir die Atomverteilung 
S y | sin sy (a; —7) sin Sp (a; + 7) 
Age e* (”) ie a ™% a; | id =i, - So (@; +7) | : if i) 


G08 


; al eek a 


4A7 Op ~0 


Fig. 3a u. b. a Atomdichte o(r) mit a,=1,5A, a,=2,5A und R=4,0A. b Radiale Atomverteilung 
472 0(r) mit a, =1,5 A, a,=2,5A und R=4,0A 


Die Gln. (9) bzw. (10) und (41) entsprechen den Gln. (3) bzw. (4) und (6); 
sie stellen Streuintensitat und radiale Atomverteilung im Falle eines 
mehratomigen Gases dar. 

sin a; s 


Um das Zusammenspiel zweier Interferenzglieder zu ver- 


folgen, ist rein formal ein weiteres Interferenzglied zum obigen Intensi- 
tatsausdruck der Gl. (4) hinzugefiigt. Im betrachteten Modell* besitzen 
die Atome bei gleicher Anzahl von Nachbarn die Abstande a,=1,5 A 
und a,=2,5 A und die Atomverteilung der Fig. 3a bzw. b, d.h. von 
einem 7= R liegt wieder wie in Fig. 1a bzw. b der Zustand der regellosen 
Atomverteilung vor. Die fiir den betrachteten Fall nach Gl. (11) be- 
rechnete Atomverteilung ist in Fig. 4 dargestellt, und zwar in Fig. 4a 
fiir die Integrationslange s;=10 A+ und in Fig. 4b fiir s)=16 Aa 
Man erkennt wieder die zunehmende Scharfe der Maxima mit wach 


* Ein Molekiil dieser Art ist in der Natur nicht anzutreffen, doch ist die An- 
nahme zweier gleichwertiger Atomabstande besonders anschaulich. 
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'sendem s und zudem in Fig. 4b das Auftreten eines S ausgepragten Neben- 
maximums zwischen den beiden Hauptmaxima. Das gleichzeitige Vor- 
handensein von Nebenmaxima erschwert die Diskussion der Atomvertei- 

_lungskurven ganz betrachtlich. Bei Vorlie ‘gen mehrerer Atomabstinde 
beeinflussen die Nebenmaxima in un- 
libersichtlicher Weise die Atomzahlen [—] 
unter den Hauptmaxima, doch ist 
Gl. (7) zur Festlegung der Breite A 
im Bereiche des ersten Hauptmaxi- 
mums nach wie vor anwendbar. 


— 4aro"(r) 


—_—., 7 


a 


_ Fig. 4a u.b. a Fourier-Umkehr des Intensitatsausdruckes fiir die Atomverteilung der Fig. 3a, b mit ss =10,0A— 
b Fourier-Umkehr des Intensitatsausdruckes fiir die Atomverteilung der Fig. 3a, b mit sy = 16,0 A? 


III. Kristalline und nichtkristalline Stoffe 
Beim Festk6rper und bei den Fliissigkeiten ist 09 nicht mehr ver- 
nachlassigbar klein. Damit andern sich die Gleichungen fiir die ge- 
eecsite Intensitat und fiir die Atomverteilung. 


| a) Gleiche Abstandsstatistik fiir alle Atome 


Nach Fig. 8 hat jedes Atom des als unendlich ausgedehnt angenom- 
‘menen Kérpers dieselbe Umgebung (Atomanordnung) und damit die 
gleiche Abstandsstatistik. Weiter ist angenommen®%, daB fiir v= R die 
Atomverteilung in die gleichmaBige iibergeht. In diesem Falle ist nach 
Fig. 5a bzw. in Anlehnung an das mehratomige Gas die radiale Atom- 
dichte aufzuspalten in 


o(r) = da d(r—4,) + eo S(7, R) (12a) 
427 0(r) =427* > 0, 6(r—a,) +47 Q9S(r,R) (12) 


* Dieses Modell wahlte Warren [9] zur Berechnung der Streukurve von 
glasigem SiO,. 
Z. Physik. Bd. 150 BE! 


bzw. 
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mit a, als diskrete Atomabstande. Fiihrt man Gl. (12a) in (1a) ein, sc 


ergibt sich, fiir die gestreute Intensitat 


sin a;s 


I(s) = NP + NPAIy n 


v . 
ajs 


und fiir die Atomverteilung 


4a RQ i sk 
a2 


— cos sR)} (13) 


Axe 7? 0* (7) =A 207" 65 + “ » Nn; = 


SiN Sq (a; — 7) 3: sin Sy (a; + 7) | ok 


59 (a; —7) 


Sy (a; +7) (14) 


— 4m? o9|— 2 sin sy R20" + —(Siso(R=F7) — Sisy(r—R))}. 


1 
It 


Tt ia <a 


HEA 


Qy=lmpy 
Aaliyy) 
4 NS 


o> 


¥ 


J 
—, 7 
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Fig. 5a u. b. a Atomdichte g(r) eines Festkérpers mit a;= 
Ymax = 4,3A und R=5,0A bei gleicher Abstandsstatistik fiir 
jedes Atom. b Fourier-Umkehr des Intensitatsausdruckes fiir 
die Atomverteilung der Fig. 5a mit s)=16,0 A+, aber ohne 
Berticksichtigung des diskreten Anteils (ausgezogene Kurve) 


Diese Gleichung enthalt zwe: 
charakteristische Ausdriicke 
und zwar 

4. das zweite Glied unc 
damit die Summe iiber alle 7 
welche die Abstandsstatistik 
fiir y<R liefert. Hier hat 
jedes Atom im Abstande a 
die gleiche Anzahl n,; vor 
Nachbarn und 

2. das dritte Glied, das 
die gleichmaBige Atomver. 
teilung 42 7? 99 modifiziert 

Dieses Gled wird be 
Ausdehnung der Integratior 
ins Unendliche (sy = oo) Null 
und zwar fiir > R und gleict 
—4ni7? opotiir or REDS 
erste und dritte Glied ergeber 
zusammen gerade den Ver 
lauf der modifizierten gleich 
maBigen Atomverteilung, de 
bei der Wahl des Modell: 
bzw. der Stufenfunktion vor 
vornherein der Rechnung 
zugrunde gelegt wurde. Di 
Summe tiber 7 ist mit de 
entsprechenden Summatio1 
im Ausdruck fiir die radial 
Atomdichte mehratomige 
Gase identisch [vgl. Gl. (44 


und die Fig. 4a,b]. Es geniigt daher, die beiden Restglieder (4. un 
3. Glied) zu diskutieren ; sie sind in Fig. 5 b fiir R=5,0 A und So== 16,0 A- 
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dargestellt. Dabei bedeutet die gestrichelte Kurve die gleichmaBige 
Atomverteilung (1. Glied) und die punktierte den Beitrag des dritten 
Gliedes. Man sieht, daB fiir y<R der Restausdruck Null wird — hier 
wird der Verlauf der 42 7? 9*(r)-Kurve allein von der Summe iiber 7 
festgelegt — und daB er in der Nahe von ya&R stark ansteigt, um fiir 
v > R bei schwachen Oszillationen in die Kurve der gleichmaBigen Atom- 
verteilung einzupendeln. In diesem Bereiche zeigt auch der Summenaus- 
druck vernachlassigbare Nebenoszillationen. 

Fir den Fall eines ausgedehnten Raumgitters geht die BereichsgréBe* 
R*—> co. Jetzt wird der Restausdruck (4. und 3. Glied) in Gl. (14) Null**, 
d.h. der Verlauf der 42 r? 0* (7)- 
Kurve wird allein von der dis- 
kreten Atomanordnung, also von 
der Summe iiber 7 bestimmt. 


60 = 


b) Ungleiche Abstandsstatistik 
fiir alle Atome 


Bei den Untersuchungen fester 
amorpher Stoffe und der Glaser 
hat es sich gezeigt, daB die nach 
Gl. (14) berechnete Atomvertei- 
lung nicht mit der experimen- 
tellen iibereinstimmt. Man erhalt 
hier meistens eine Atomvertei- ii 
lung, wie sie im Falle der hoch- tier : ohn aha 5 
dispersen Kohle in Fig. 6 durch —=r 
die ausgezogene Kurve dargestellt ee a ee nN aries ane Ee 
wird. Die gestrichelte Kurve gibt (TeilchengréBe: R*~ 5 A) 
dagegen die nach Gl. (14) berech- 
nete Atomverteilung wieder; ihre Oszillationen erfolgen fiir 7< R um die 
y-Achse, sie liegen also durchweg zu tief. Wie hat man die Berechnung 
mit dem Experiment in Einklang zu bringen? 

Die in IIIa verwendete Abstandsstatistik ist fiir jedes Atom die- 
selbe, d.h. um jedes Atom des betrachteten K6rpers ist die gleiche Atom- 
gruppierung vorhanden. Nimmt man dagegen an, daB der betrachtete 
Korper aus geordneten Bereichen besteht, die wie bei der hochdispersen 


Kohle von anderen diskreten Teilchen regellos umgeben sind (vgl. 


—= 40r°o"7) 


* Im Falle des Warrenschen [7], [8], [9] Modells mit gleicher Abstandsstatistik 
fiir alle Atome ist die BereichsgréBe R* =27max, WObei %max den gréBten, noch 
beriicksichtigten Atomabstand im geordneten Bereiche bedeutet. Im neuen Modell 
mit ungleicher Abstandsstatistik ist dagegen die BereichsgréBe R* =rpax. 

** Ausgenommen fiir kleines sy 7, hier ist in der Nahe des Nullpunktes noch eine 
geringe Oszillation vorhanden. 
Abie 
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Fig. 9a), oder an die sich wie bei den festen amorphen Stoffen und den 
Glasern ungeordnete Ubergangsgebiete anschlieBen (vgl. Fig. 9b), so 
andert sich die Abstandsstatistik; denn jedes Atom hat jetzt eine andere 
Umgebung, je nachdem es in der Mitte oder am Rand des geordneten 
Bereiches liegt. Die gemittelte Abstandsstatistik, die jetzt wirksam ist, 


ee 


4 zt 
9 =Konst 


—se 7 


b 


Fig. 7a u. b. a Atomdichte o(7) eines Festk6rpers mit a; = 
?max =4,3A und R=5,0A bei ungleicher Abstandsstatistik 
fiir jedes Atom. b Fourier-Umkehr des Intensitatsausdruckes 
fiir die Atomverteilung der Fig. 7a mit s)=16,0 A-, aber 
ohne Beriicksichtigung des diskreten Anteils (ausgezogene 
Kurve), Punkt-Strich-Kurve graphisch nach RICHTER, 
BREITLING und HERRE [6], [10] erhalten 


setzt sich aus dem Anteil des 
(geordneten) Ausgangs- und 
dem des Nachbar-Bereiches 
zusammen. Einesolche Atom- 
anordnung ist darzustellen 
durch: 


o(r) = de; 6(v—a,) + | (15) 
+ 0,V(r,R). 


Wegen der regellosen Lage- 
rung der geordneten Einzel- 
teilchen bzw. der Existenz 
von ungeordneten Uber- 
gangsgebieten kann man 
0, V(r, R) aufspalten in 


ai V(r, R) 

(16) 
=0 91 (r, R)+ 9S (7, R) 
mit 
LGR) = Oo tlas so alie 
Hierzu tritt wegen der Kon- 


tinuitat der Raumerfiillung 
die Nebenbedingung 


R 


J (Xi e6 (7—a;) +o T(r, R) |x 


0 
X4ardr= $nrR° oo 


mit 


R 
J 0; 6(r—a,) 4a? dr=> n¥ 
0 


und mit nf als Atomzahl im Abstande a; innerhalb des geordneten 
Bereiches. Bei Vorliegen von ebenen Schichten ist die Funktion T(r, R) 
in guter Naherung durch die ,,Rampenfunktion“ 


T(r,R) ==, fir 0=7r<R 
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darstellbar. Die Atomverteilung hat im vorliegenden Falle die Form 


e) = eh dra) + eo [1—S(r,R)] + e9S¢,R) (A170) 
bzw. 


42 7* 0(r) 
eArr* >’ gi6 (ry — a) + 4207? a9 — [1— S(r, R)] +4272 0)S(r, R). une 


Diese Verteilung ist in Fig. 7a dargestellt. Setzt man Gl. (17a) in (1a) 
ein, so erhalt man 


lo, ©] 
I(s) = Net + [4rd f(r — a) S25" dr + 
B — SY 
0 


: sin sy i 
+ fare %[1—s] a art fanrtesis— 1) 25a) 
oder umgeformt 


R 
I (s) = Nf?+ NAD n* en + fan e te ar — 
0 


SY 
R . 
— [ 4x04 ear, 
Die Integration liefert: A 
I(s) = NP +N PLS nt Ss + 
47 09 i? Qi e 2 2 
+ “7% |— =~ cossR+ => sin sR + cos sR — 4] — (18) 
ones Ss — cos RI}. 


Diese Gleichung, die den Gin. (3), (9) und (13) entspricht, unterscheidet 
sich von den Gln. (9) und (13) durch das Vorhandensein des zweiten 


Gliedes innerhalb der geschweiften Klammer. Dieses Zusatzglied hat 


ein noch starkeres Abklingen der Streukurve fiir a +0 zur Folge. 


Gl. (18) in (1b) substituiert, ergibt 


nt sin a;s 


Amr gt (7) = 427 0+ 2" [ {yin Leer 
0 


47 Qo igo 2k aged —3|- 
+ 4280 |_ —cossR + = sinsR + | cos sR 3 


_ 42 RO ie — cos sk||s-sinrsds 
s? sR 
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und die Integration lefert 


es Y sin s (a; arti 5 sin Sj (a; + 7) 
ARO" (Clin Bho Co tgs Mi a; sai) See | 
— 427? o9| — . SiN Sp ae | — —(Sis(R+7 7) —Sisy(r—R))| |. Lal 
( 
2 sin 4 ,_ cos Sok — 1 ahay y, 
sn 4m? 09{— ae [sin sok 4 Pe | a 608 50” | 
R y 06 3 a 
ae eal | 5 [Sz sp(R+17) — Sts)(R—7) —2 Si syr)}. | 


Gl. (19) besteht aus vier Gliedern, sie entspricht den Gln. (6), (11) und 
(14), sie unterscheidet sich von Gl. (14) durch das Auftreten des vierten 
Gliedes (geschweifte Klammer). Wieder stellt das zweite Ghed die 
diskrete Atomverteilung des geord- 
neten Bereiches dar, das erste und 
dritte Glied ergeben auch hier die 
abgedinderte (modifizierte) gleich- 
maBige Atomverteilung, das Rest- 
glied (4. Glied) bestimmt dagegen 
die ,,regellose‘‘ Atomverteilung, die 
nach den Fig. 9a, b durch die regel- 
lose Lagerung diskreter kleinster 
Teilchen oder durch das Vorhanden- 
sein kleinster geordneter Bereiche 
in steter Verbindung mit ungeord- 
Fig. 8 Struktur-Modell bei gleicher Abstands- neten Ubergangsgebieten zustande 
statistik fiir jedes Atom kommt. Das Restglied mit den Para- 

metern s, und RF legt also den Bei- 

trag der Rampenfunktion T(r, R) zur Atomdichte fest. Fiir das Raum- 
gitter mit R = oo werden auch in Gl. (19) alle Glieder bis auf das zweite 
mit seiner diskreten Atomanordnung Null [vgl. Gl. (14)]. In Fig. 7b 
gibt die nach Gl. (19) fir R=5,0A und fiir s;=16,0 A+ berechnete 
(ausgezogene) Kurve den Anteil der modifizierten gleichmaBigen Atom- 
verteilung, vermehrt um den Beitrag des vierten Gliedes wieder. Dieser 
Beitrag wurde bei den friiheren Untersuchungen von RICHTER, BREITLING 
und HErRRE [6], [70] an hochdisperser Kohle, glasigem ee ob a. graphisch, 


is 


und zwar durch sukzessive Annaherung mittels 


‘427 0) Ar, 


erhalten (vgl. Fig. 7b, Strich-Punkt-Kurve, fechas fiir die hoch- 
disperse Kohle mit Ra5,0 A), und der Atomdichte in Gl. (14) hinzu- 
gefiigt. Beide Kurven zeigen trotz der willkiirlichen Wahl der Rampen- 
funktion einen weitgehend iibereinstimmenden Verlauf, besonders fiir 
v <3,0 A und miinden fiir y= R in die Kurve der gleichmaBigen Atom- 
verteilung ein. 
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Die Einfiihrung der ,,regellosen“ Atomverteilung erwies sich als not- 
wendig, um Ubereinstimmung zwischen berechneter und experimenteller 
Atomverteilung zu erreichen (vgl. Fig. 6). Im Falle der hochdispersen 
Kohle verlangt dieser Anteil zur Atomdichte das regellose Nebeneinander 
diskreter kleinster Teilchen (vgl. Fig. 9a) und im Falle der festen amor- 
phen Stoffe und der Glaser das Vorhandensein kleinster geordneter 
Bereiche in steter Verkniipfung mit ungeordneten Ubergangsgebieten 
(vgl. Fig. 9b). Die Existenz der regellosen Atomverteilung erlaubt, ein- 
deutig zugunsten der Fig. 9b mit 
ihrer ungleichen Abstandsstatistik 


a 


Fig. 9a u. b. Struktur-Modelle bei ungleicher Abstandsstatistik fiir jedes Atom; als Beispiele: a Hochdisperse 
Kohle, b festér amorpher Kérper (Umrandete Bereiche = geordnete Bezirke, 
schraffierter Bereich = ungeordnetes Ubergangsgebiet) 


fiir alle Atome als Struktur-Modell des festen amorphen Kérpers zu 
entscheiden. Sind die geordneten Bereiche praktisch unendlich ausge- 
dehnt, d.h. geht R-+oo, dann wird die radiale Atomverteilung lediglich 
durch den Summenausdruck von Gl. (19) festgelegt. 


Der Deutschen Forschungsgemeinschaft sei fiir die Férderung dieser Arbeiten 
bestens gedankt. 
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Aus dem Forschungsinstitut St. Louis 


Physikalische Vorginge bei elektrischen 
Drahtexplosionen 


Von 
ERWIN DAVID * 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 1. August 1957) 


Ein typisches Beispiel einer mittelstarken Drahtexplosion wird zwecks Klarstellung 
der verschiedenen, dabei nacheinander ablaufenden physikalischen Vorgange durch- 
gerechnet. — Der Strom von einigen kA heizt in reichlich 10-’ sec das Material des 
Drahtes auf fast 10000° auf. Tragheitskrafte, anfangs unterstiitzt durch magneti- 
sche Krafte, halten es dabei nahezu an Ort und Stelle. Der Druck steigt in der Achse 
auf etliche tausend Atm. Sie fithren zur explosiven Expansion. In deren Beginn 
wird das Material als komprimiertes Gas nichtleitend und unterbricht den Strom. 
Der expandierende Metalldampf schiebt eine LuftstoBwelle (Knallwelle) vor sich 
her. In einigen ys verdiinnt er sich soweit, daB in ihm eine normale Gasentladung 
zundet. 


1. Einleitung 


Angeregt wurden die nachfolgenden Uberlegungen durch die experi- 
mentellen Untersuchungen von WERNER MULLER!. Wesentliche Frage- 
stellung ist: Welche Extremzustande der Materie treten bei einer Draht- 
explosion auf? Demzufolge liegt der Schwerpunkt der Betrachtungen 
bei dem mit Kerr-Zellenaufnahmen kaum erfaBbaren Anfang des Vor- 
gangs. 

Oszillographisch sollten Strom-, Spannungs- und Helligkeitsverlauf wahrend 
dieses Abschnitts meSbar sein. Verfasser hat aber solche Beobachtungen in ein- 


wandfreier und vollstandiger Form noch nicht veréffentlicht gefunden und kann 
deshalb einstweilen noch nicht quantitativ darauf basieren. 


Ersatzweise wurde ein Beispiel rein theoretisch durchgerechnet. Die 
Daten des Beispiels entsprechen im Mittel denen der Miillerschen Ver- 
suche: 


Kupferdraht in normaler Luft, Linge 10cm, Durchmesser 0,05 mm, : 
Kapazitat 0,025 pF, Spannung 40kV, Selbstin duktion 1 wHy. (1) 


Ausgehend von diesem Beispiel kann man zum mindesten qualitativ 
auf den Verlauf bei anderen Versuchsdaten schlieBen. 


* Mitarbeiter des Service Technique de l’Armée Francaise; Anschrift: Weil 
(Rhein), Elsasser-Str. 10a. 
1 Mtcrer, Werner: Z. Physik 149, 397 (1957). 
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Der erste Abschnitt des Vorgangs der Drahtexplosion werde in 
folgender Weise unterteilt: 
Abschnitt 1a: Aufheizen bis Schmelzpunkt, 
18: Schmelzen, 
ly: Aufheizen des fliissigen Metalls, 
16: Weiteres Aufheizen, Extremzustand, Expansions- 
beginn, 
1¢e: Unterbrechen des Stromes, 
Abschnitt 2: Expansion. 


2. Hauptvorgange 


Abschnitt Ix, Aufheizen bis Schmelzpunkt. Den Funken, der den 
Stromkreis schlieBt, kénnen wir als idealen Schalter betrachten. Der 
Anlauf des Funkenstroms bis zu einigen 10 Amp ist fiir unseren Draht 
wirkungslos. Das Aufheizen zum fast widerstandslosen Funkenkanal 
geht in 108sec relativ schnell. Des weiteren bleibt die Spannung am 
Funken klein gegeniiber den interessierenden Spannungen. 

Der Draht hat kalt 1,0Q, am Schmelzpunkt 5,9 Q Widerstand. Der 
ohmsche Spannungsabfall daran steigt beim Aufheizen von Qauf17,7kV, 
da der Strom auf recht genau 3 kA ansteigt. Das Mittel des Spannungs- 
abfalls liegt fiir Abschnitt 1% unter 5 kV, da der Abfall erst gegen SchluB 
rasch ansteigt. Ebenso wird das Absinken der Kondensatorspannung 
durch die Entladung erst gegen SchluB wesentlich. So bleiben von den 
40 kV anfanglicher Kondensatorspannung etwa 34kV, die an 1 wHy 
Selbstinduktion den Strom im Mittel mit 3,4- 101° Amp/sec ansteigen 
lassen. Auch fiir den Draht seien mittlere Daten genommen: Wider- 
standsanstieg 4,5 Promille/Grad, spezifische Warme 6,5 cal/Mol Grad 
ergibt 7,5-10°! Ws/Grad fiir die Drahtmasse von 1,74-10%g = 
2,75 - 10-* Mol. 

Damit ist mit ausreichender Genauigkeit die Temperatur T des noch 
festen Drahtes nach der Zeit ¢ zu erhalten zu 


T =-.203° =2)222°, (67° OE — 4). (2) 


Mit einem anfangs langsamen, zum SchluB raschen Temperaturanstieg 
wird der Schmelzpunkt bei 1357° K in 8,9- 10-8 sec erreicht. Im ein- 
zelnen ist der Verlauf der interessierenden GréBen aus den Fig. 1—3 
zu ersehen. 

Abschnitt 18, Schmelzen. Das Schmelzen erfordert 3,1 - 10% cal/Mol, 
d.h. 0,36 Ws fiir den Draht. Der Widerstand steigt dabei von 5,9 auf 
42,3 Q. Man iiberschlagt leicht, daB das Schmelzen bei 3,0 kA in etwa 
0,45 - 10-8 sec erfolgt, wobei der Strom nur noch um den vernachlassig- 
baren Betrag von 30 Amp ansteigt. 
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Mit Uberschreiten der Kondensatorspannung durch den ohmschen 
Spannungsabfall beginnt jetzt der Strom zu sinken. Die bisher vom 
Kondensator ins Magnetfeld der Selbstinduktion iibergegangene Energie 
wird in der Folge mit zum Aufheizen verbraucht. 

Abschnitt Ly, Aufheizen des fliissigen Metalls. Die Tragheit halt den 
fliissig gewordenen Draht iiber die kurzen in Betracht kommenden Zeiten 
qos von wenigen 10°8sec starr in seiner 


Abschnitt 1a ty |7dl7e|_ 2 _ o } : 
fest __| |flussyiberitNobampf ~=9Rorm. Des weiteren wirkt das Magnetfeld 
kA 
5 Svan zusammenhaltend. Die 3,0 kA ergeben 
a Abscinit? 1a = B1¥ \10) 7é 5 se | 
200 8090" al 
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Fig. 1 Fig. 2 
Fig. 1. Zeitlicher Verlauf von Strom, ohmschen Spannungsabfall am Draht sowie Kondensatorspannung und 
im Draht aufgenommener Heizleistung 


Fig. 2. Temperatur und Druck in der Drahtachse sowie Radius des Kupferdampfzylinders. Zeitma8stab 
in Abschnitten 1 und 2 um Faktor 20 verschieden! 


an der Drahtoberflache H =1,9-107 Amp/m, B= 24 Vs/m?. Dem 
entspricht eine Maxwellsche Spannung von 


+HB = 2,3 - 108 Newton/m? — 2300 Bar*. (3) 


Sie verursacht diesen Druck von 2300b in der Drahtachse. Da das 
Feld linear gegen die Oberflache hin ansteigt, HB also quadratisch, 
fallt der Druck parabolisch gegen die Oberflache auf den AuBendruck 
ab. 1000 bzw. 100 b betragt er bei 0,75 bzw. 0,98 des Radius. Dazu 
gehéren Siedepunkte von 5000 bzw. 4100°, wenn man in die Clausius- 
Clapeyronsche Formel 

adpld T = 4/T Vamp: — Vi) (4) 


die Verdampfungswarme 4= 7,3 - 104 cal/Mol am normalen Siedepunkt 
2700° des Kupfers einsetzt. 

Auf 4000 bis 5000° wird der fliissige Draht also aufgeheizt, ohne daB 
mehr passiert, als ein geringfiigiges Abdampfen, bzw. Abstauben von der 
Oberflache. 


* Im Rahmen der Genauigkeit dieser Arbeit diirfen wir Bar, physikalische und 
technische Atmosphare gleichsetzen. 
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Bei fliissigem Kupfer ist bis 1760° eine Widerstandszunahme pro 
Grad um 0,37% 9 des Schmelzpunktswiderstandes beobachtet worden. 
Extrapolieren wir etwas gewagt diese Zunahme linear bis 5000°, so ergibt 
sich dort ein Drahtwiderstand von 30 Q. Aus der in dem so ansteigenden 
Widerstand freiwerdenden Jouleschen Warme und den fiir das Auf- 
heizen etwa erforderlichen 7 cal/Mol Grad, d.h. 8 - 1074 Ws/Grad fiir die 
Drahtmasse folgt: 

Die Aufheizzeit des fliissigen Metalls bis 5000° betragt 2,0 - 10-8 sec: 
wahrenddessen sinkt der Strom auf 2,6 kA ab. 


Abschnitt 16, Wetteres Aufheizen, Extremzustand, E xpanstonsbeginn. 
Bisher war die Expansion des Materials des Drahtes geringfiigig. Mit 
dem weiteren Aufheizen iiberschreitet jetzt aber der Dampfdruck von 
auBen nach innen fortschreitend stark den magnetischen Druck. Sofort 
fiihrt das indes durchaus nicht zu einer Dichteabnahme im Innern. Erst 
durch eine von auBen nach innen mit Schallgeschwindigkeit laufende 
Verdiinnungswelle wird die Dichteabnahme eingeleitet. Da die iiberhitzte 
Fliissigkeit dem festen Kupfer gegeniiber im Gefiige aufgelockert, also 
viel kompressibler ist, diirfte die Schallgeschwindigkeit bei nur etwa 
2 km/sec liegen. Es dauert also ungefahr 1,2 - 10-8 sec, bis in der Draht- 
mitte die Verdiinnung beginnt. 

In dieser Zeit kann der Strom bei auf mindestens 50 Q, vielleicht 
iiber 10092 ansteigendem Widerstand das Material hier um 3000 bis 
4000° aufheizen. Der kritische Punkt diirfte fiir Kupfer — vgl. Kap. 6 — 
bei etwa 8500°, 7500 b, 9 =2,4 g/cm® zu erwarten sein. Da die spezi- 
fische Warme gegen den kritischen Punkt hin stark ansteigt, wird er in 
der Temperatur ziemlich sicher nicht iiberschritten, aber wahrscheinlich 
etwa erreicht werden. Ob Druck und Dichte den kritischen Werten 
-entsprechen, kann nur eine genauere gasdynamische Berechnung ent- 
scheiden. Wahrscheinlich werden die kritischen Werte in den auBeren 
Teilen des Drahtes unter-, in den inneren iiberschritten. 

Bei abfallendem Strom stehen dem Druck der GréBenordnung 104 b 
keine magnetischen Krafte von Bedeutung mehr entgegen. Nur die 
_Tragheitskrafte des explosiv expandierenden Materials ermoglichen fiir 
einige 10-*sec die Existenz des hohen Drucks. 

Bei dem jetzt begonnenen Expandieren diirfte fiir ein normales Ver- 
dampfen mit Trennung von Gas und Fliissigkeit die Zeit von ADR? see 
zu kurz sein. Es kénnen weder Oberflachenspannungen den Tragheits- 
kraften gegeniiber Gasblasen bzw. Trépfchen bilden, noch kann Warme- 
leitung Energie zum Verdampfen an Fliissigkeitsoberflachen herau- 
bringen. Wir werden also mit ziemlich kontinuierlichen, nur statistische 
Schwankungen aufweisenden Gemischen bzw. Ubergingen zwischen 
Flissigkeit und Dampf rechnen miissen. 
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Abschnitt le, Unterbrechen des Stromes. Beim Unterbrechen des 
Stromes kann, wie Oszillogramme zeigen, eine sehr hohe Spannungs- 
spitze induziert werden. Das Unterbrechen ist deshalb so effektiv, weil 
eigentlich gar keine definierte Unterbrechung erfolgt. Der Widerstand 
steigt nur sehr stark kontinuierlich an. So besteht kein AnlaB zur 
Lichtbogen- oder Funkenbildung. 

Kupfer als typisches Metall hat mit seinem einen 4s-Elektron stets 
ein halb gefiilltes Leitfahigkeitsband. Sorgen wir nur durch ausreichen- 
den Druck fiir so kleine Atomabstande, daB die Leitungselektronen un- 

gehindert von einem Atom zum 
fa talent i lO has 2 anderen iibergehen kénnen, 
Selbstinduktign so wird es auch oberhalb der 
=n IN en eee kritischen Temperatur unab- 
a hangig vom Aggregatzustand 
e. Energie 
L 


LuftstoB, | 
therm. + kinet. 


metallisch leiten. Das andert 

sich dagegen rasch, wenn die 

Atomabstande so groB werden, 

i SDD ao o's AaB zum Ubergang der Tunnel- 

Fig. 3. Zeitlicher Verlauf der Verteilung der Energie effekt bemiiht werden muB. 

Dann fallt bekanntlich die 

Ubergangswahrscheinlichkeit exponentiell mit zunehmendem Abstand. 

Dichteabnahmen um 10% lassen die Leitfahigkeit um GréBenordnungen 
sinken. 

Bei Kupfer diirfte die Dichte, bei der die Leitfahigkeit verschwindet, 
bei 0,5 bis 1 g/cm’ legen”. Bei dem dann vorliegenden Atomabstand von 
5 bis 7A wird namlich das Coulomb-Potential zwischen zwei Atom- 
riimpfen der Bindungsenergie des Leitungselektrons von 7,7 eV gleich. 
Gliicklicherweise geniigt uns einstweilen diese grobe Angabe. Wir kénnen 
daraus schlieBen, daB der Draht bei Expansion auf den doppelten Radius 
noch leiten wird, dagegen beim vier- bis fiinffachen nicht mehr. 

Nehmen wir im Mittel dreifachen Radius und eine Expansions- 
geschwindigkeit von 2 km/sec an, so dauert Abschnitt 1 ¢ etwa 1,5 -1078sec. 
Die erhebliche Unsicherheit dieser Zeitangabe wirkt sich hauptsdchlich 
darin aus, daB die Héhe der in Fig.1 eingetragenen Spannungsspitze un- 
sicher ist. 

Im Gegensatz dazu ist die gesamte in Warme umgesetzte elektrische 
Energie fiir Abschnitt 16 und 4 ziemlich sicher zu ermitteln, ohne daB 
man die Einzelvorgange quantitativ zu beherrschen braucht. Den Haupt- 


Win Konaensaror 


* Bei Metallen, deren Leitfahigkeit durch Uberdeckung eines an sich voll- 
besetzten Bandes mit dem nachsthéheren zustande kommt, kann die Leitfahigkeit 
bei sehr viel geringerer Expansion abfallen. Zum Beispiel beim Quecksilber fallt 


sie nach Messungen von F. Bircu [Phys. Rev. 41, 641 (1932)] bei 1, 5facher Expan- 
sion rapide ab. es 
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teil bildet namlich die magnetische Energie der Selbstinduktion des 
Kreises. Sie wird quantitativ in Warme umgesetzt, wenn der Strom 
von 2,6 kA auf 0 abfallt. Zusatzlich entnimmt dieser anfangs langsamer, 
gegen Schlu8 rascher in etwa 2,7- 10-8 sec abfallende Strom nur noch 
1,2 Ws aus dem Kondensator, die um vielleicht 0,2 Ws unsicher sein 
kénnten 


Weetbstinduktion 42 Watters LY 3,4 Ws “f 1 »2 Ws = 4,0 Ws . (5) 


Zum. vollstandigen Verdampfen des Drahtes bei 5000° waren 7,8 Ws 
erforderlich gewesen. Trotzdem ist mit den zur Verfiigung stehenden 
4,6 Ws das Erreichen des kritischen Punktes mindestens in Teilen des 
Drahtmaterials méglich, denn dessen Enthalpie liegt ja stets niedriger 
als die des gesattigten Dampfes bei niedrigerer Temperatur. 


Abschnitt 2, Expansion. Fiir die Expansion verwenden wir folgendes 
Modell: Wir nehmen an, da8 nach expansionsloser Aufheizung das 
Material in einem homogenen Zylinder expandiert. Temperatur, Druck, 
Dichte seien darin ortsunabhangig, die Geschwindigkeit radiuspropor- 
tional. Nach qualitativem Vergleich mit dem Experiment scheint dies 
Modell die Wirklichkeit recht brauchbar anzunadhern. Gasdynamisch 
mu8 selbstverstandlich bei radialer Beschleunigung ein radiales Druck- 
gefalle vorhanden sein, umgekehrt bei Wiederabbremsung der Radial- 
bewegung ein nach innen gerichtetes Druckgefalle, das sich eventuell 
sogar zu einer nach innen laufenden StoBwelle aufsteilen kann. 

Das expandierende Medium ist Kupfer-,, NaBdampf", d.h. gesattigter 
Kupferdampf mit einem iiberaus feinen Nebel von Trdépfchen fliissigen 
Kupfers darin. Zum vollstandigen Verdampfen reichte ja die umgesetzte 
elektrische Energie nicht aus. Auch wenn sie ausgereicht hatte, wiirde 
durch adiabatische Abkiihlung der einatomige Dampf nach geringer 
Expansion in den NaBdampfzustand kommen. Der ZeitmaBstab ist jetzt 
gegeniiber den Abschnitten 16 und 1 ¢ soviel gedehnter, da8 die Abschei- 
dung feiner Trépfchen zeitlich méglich ist. 

Es ist nicht unplausibel, daB dieser ,,NaBdampf“ Differenzen des Zustandes in 
seinem Innern besonders gut ausgleicht. Einmal ist durch die Dampfdruckkurve 
des Kupfers eine feste Abhangigkeit von Temperatur und Druck gegeben. Zweitens 
ist das Material durch die hohe Kondensationswarme des Kupfers warme- und damit 
auch druckanderungstrage. Drittens ergibt die Méglichkeit der Relativbewegung 
von Trépfchen und Dampf eine schwingungsdampfende Viskositat. 

Zur Berechnung der Expansion diene das in Fig. 4 quantitativ wieder- 
gegebene IT S-Diagramm. Die Erhitzungskurve A->B—C konnen wir 
bereits auf Grund der folgenden Tatsachen mit der Gleichung dS =dQ/T 
ziemlich willkiirfrei ermitteln: 

4. Von 2700° bis etwa 6000° liegt die Warmekapazitat des Draht- 
materials ziemlich konstant bei 8 - 10~* Ws/Grad. 


6000° 
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2. Gegen den kritischen Punkt bei 8500° hin steigt sie stark an. 


a 


3. Insgesamt stehen zur Erwarmung 6,4 Ws zur Verfiigung. 

Nach der adiabatischen Expansion, z.B. CD, schlieBen wir zum 
KreisprozeB durch eine gedachte Kondensation DB. Aus dem ab- 
lesbaren AS folgt die fretwerdende Kondensationswarme AQ—=T AS, 
'é daraus die Dampfmenge. Die 
c etwas verminderte Verdamp- 

fungswarme A bei 4000° ist zu 
bestimmen nach 


Ay — Ag = (Cri — ¢,) (Tg — 15) ih) 


Die beim gesamten KreisprozeB 
freiwerdende mechanische Arbeit 
(ell Bh <a D ist nach dem ersten Hauptsatz 


gleich der Differenz der auf BC zu- 

Khe zie pers t= |. dendtere Ve gefiihrten und auf DB abgefiihr- 

2000" hen techie hei wails ten Warmeenergie. Die mecha- 
0. & tio boo G4 W 20. a nische Arbeit.auf, BC.ist wegem 


Fig. 4. Temperatur-Entropie-Diagramm fiir die Auf- geringer Volumanderung gering ; 
heizung und Expansion des Drahtmaterials, Nullpunkt auf DB wire die Kompressions- 
der Entropieskala willkiirlich gelegt! ‘ 
arbeit pV = Molzahl Dampf- RT 
zu leisten. Mithin wird auf CD diese Arbeit zusatzlich zu der aus der 
Differenz der Warmeenergien bestimmten frei. Es ergibt sich: 


Tabelle 1. Expansionsdaten 


| 
| : Ex- Exs 
_,| Lempe- _ | Dampf- ; 3 An Luft- | Kinetische | pansions- 5 
Punkt ratur Druck anteil Radius a stoBwelle Energie | geschwin- irre 
digkeit aii 
D | 4000°| 80b | 40% |0,36 ae 2,4 Ws| ~ 0,2 Ws | 2,2 Ws | 2,2 km/s) 0,18us 
E | 2700°| 1b | 36% |2,65mm| 3,6Ws| 3,4 Ws| klein | klein |~2 us 


Bis Punkt D wird der gréBere Teil der mechanischen Arbeit frei, der 
sich vorerst tiberwiegend in kinetische Energie des expandierenden 
Kupfer-Na8dampfes umsetzt. Bei der Wiederabbremsung itibernimmt 
die LuftstoBwelle diese Energie. 

Punkt D wurde als Punkt etwa maximaler Expansionsgeschwindig- 
keit so bestimmt, daB der Druck von 80b und die Geschwindigkeit 
2,2 km/sec etwa zusammengehérigen Werten von Druck und Nach- 
strémgeschwindigkeit der weglaufenden LuftstoBwelle entsprechen. 

In Punkt £ bei 2700°, 1b hat der Kupferdampf etwa 1)/,) der 
Dichte normaler Luft. Es ist nicht unplausibel, daB der elektrische 
Durchschlag bei den noch herrschenden 3 kV/cm erfolgt, auch etwa 1/45 
der Durchbruchsfeldstérke normaler Luft. Die Entladung ist also eine 
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gewohnliche Niederdruck-Gasentladung. Nach Ausweis der Kerr-Zellen- 
aufnahmen von W. MULLER! ist ihr im wesentlichen kontinuierliches 
Leuchten um GréBenordnungen stirker als das thermische Leuchten der 
Kupfertrépfchen von 2700°. Der Kupferdampf in der auBersten, von der 
Entladung nicht erfaBten Schicht schneidet sein Absorptionsspektrum 
aus dem Licht heraus. 


3. Instabilitaten 

Bei den Kerr-Zellenaufnahmen fallt eine leicht unregelmaBige 
Scheibenstruktur des expandierenden Kupfernebels sehr ins Auge. Die 
wahrscheinliche Erklarung dafiir ist: 

Beim Aufheizen im festen Zustand (Abschnitt 1«) erfolgt durch 
Warmeausdehnung eine Verlangerung um fast 2%. Die Zeit von wenigen 
10°“ sec ist fiir ein Seitwartsausweichen zu kurz. Einzig méglich ist 
longitudinales Stauchen. Nehmen wir zwischen den durch Korngrenzen 
oder statistische Zufalligkeiten plastisch unter Verdickung nachgebenden 
Stellen und den ungestérten Drahtpartien Langsdruckdifferenzen von 
10*kp/cm? an, so ergeben sich Abstande von 0,5 mm zwischen den 
Stauchknoten. Die Longitudinalgeschwindigkeiten auf die Knoten zu 
betragen etwa 50 m/sec. In 2us ergeben sie Wege von 0,1 mm, die 
gerade ausreichen, um die beobachtete longitudinale UngleichmaBigkeit 
— wahrscheinlich der Dichte der Flissigkeitstrépfchen im Dampf — zu 
erklaren. Zwanglos ergibt sich auch die rotationssymmetrische Struktur. 

Verstarkend wirkt das Magnetfeld. Wahrend des fliissigen Zustandes 
versucht es, diinnere Stellen weiter einzuschniiren. Aber dieser Effekt 
spielt keine groBe Rolle. Die Druckdifferenzen sind mit 10% b eine 
GréBenordnung niedriger als die elastischen, desgleichen die zur Ver- 
fiigung stehende Zeit. 

Zweitens diirfte die verstarkte Heizung an verdiinnten Stellen Un- 
gleichmaBigkeiten steigern. Drittens wirkt ebenso die hydrodynamische 
Instabilitat der Grenzflache Kupferdampf—Lutft. 


4. Effekte ohne wesentlichen EinfluB 


Die folgenden Effekte spielen bei unserem Beispiel keine Rolle. Damit 
ist nicht gesagt, daB sie nicht bei sehr viel sanfteren oder sehr viel 
intensiveren Drahtexplosionen bedeutsam werden. 

Die Schwerkraft laBt den fliissig gewordenen Draht erst in 3 - 107% sec 
um seinen Durchmesser fallen. 

Ein knickendes Seitwartsausweichen in Abschnitt1a% kann bei 
0,05 mm Durchmesser nur mit Zeitkonstanten von mehr als etwa 
3-107? sec erfolgen, also nur, wenn die Aufheizzeit tiber etwa 10-8 sec liegt. 

Die Instabilitat der magnetischen Krafte verstarkt auch das Seit- 
warts-Heraustreiben von Knickstellen, aber wiederum nur im ys-Bereich. 
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Noch wesentlich niedriger liegen die Oberflachenspannungskrafte mit 
Drucken der GroéBenordnung 1 b. Sie sind nur bei sanften Durch- 
schmelzungen von Interesse. 

Der Skineffekt spielt bei dem betrachteten geringen Drahtradius 
trotz der kurzen Zeiten unseres Beispiels keine Rolle. Die Eindring- 
Zeitkonstanten betragen fiir das Kupfer kalt — vor — nach dem 
Schmelzen etwa 1- 10-8 sec — 0,2-10-8sec — 0,1 - 10-8 sec. 

Warmeleitung innerhalb des Drahtmaterials bringt maximal einige 
100 kW radialen Energietransport, Abstrahlung sogar nur maximal 
10kW. Sie sind vernachlassigbar den Aufheizleistungen von vielen 
MW nach Fig.1 gegeniiber. Nur in spaten Zeitabschnitten der Expan- 
sion kiihIlt die Abstrahlung den Kupferdampfzylinder oberflachlich. 

Der Ionisationsgrad hat nach der Saha-Gleichung am kritischen 
Punkt, bei 6000° und bei 4000° die Werte 3 - 107%, 5 - 107-4 und 3 - 107. 
So ist die Leitung durch freie Elektronen entweder relativ zur metalli- 
schen Leitung oder absolut genommen zu vernachlassigen. 


5. Drahtexplosionen mit anderen Metallen und Versuchsdaten 


Von dem behandelten Beispiel aus kann man den Verlauf von Draht- 
explosionen mit anderen Metallen und anderen Strom-Spannungsdaten 
leicht qualitativ verstehen. 

Zwischen den verschiedenen Metallen sind die Unterschiede gar 
nicht sehr groB. Die niedrig siedenden Metalle Quecksilber, Alkali- 
metalle, Cadmium, Zink usw. verwendet man experimentell kaum wegen 
ihrer ungiinstigen mechanischen Eigenschaften. Vom Silber zum Wolf- 
ram steigt der Siedepunkt nur um einen Faktor 2. Steigert man die 
elektrische Leistung so, daB etwa gleiche Dampfmengen entstehen, so 
werden ziemlich ahnliche Explosionen resultieren. Ahnlich kann man 
die erheblichen Unterschiede im spezifischen elektrischen Widerstand 
durch geeignete Wahl des Strom-Spannungsverhaltnisses weitgehend 
kompensieren *. 

Bei Steigerung der elektrischen Leistung bilden die unterste Stufe 
sanfte Durchschmelzungen, bei denen im Verlauf von Millisekunden die 
Instabilitaten der Oberflachenspannung als trennende Kraft wirken. Bei 
etwas hdherer Leistung werden die magnetischen Kriafte itberwiegend, die 
im Verlauf von etlichen Mikrosekunden den fliissigen Draht durch ihre 
Instabilitaten zerteilen und z.B. Knickstellen zur Seite herausschleudern. 

Eine eigentliche Drahtexplosion liegt erst vor, wenn in der kurzen 
Zeitspanne zwischen Erreichen des Siedepunktes und Stromunterbre- 
chung noch eine Aufheizung erfolgt, die zu einer wesentlichen Metall- 

* Das bedingt aber bei Wolfram und Ahnlichen Metallen ein durchschlag- 


festeres umgebendes Medium als normale Luft, um den hier geschilderten Ablauf 
zu erreichen. 


| 
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dampfbildung fiihrt. Der Bereich ist recht weit zwischen wenigen Prozent 
Verdampfung, die schon zum heftigen Zerstaiuben der Fliissigkeit fiihren, 
und vollsténdiger Verdampfung. So wird man mit Drahtexplosionen 
meistens in diesem qualitativ ahnlichen Bereich liegen, aus dessen Mitte 
auch unser Beispiel gewahlt wurde. Der Spitzenpunkt liegt zwischen 
normalem Siedepunkt und der Umgebung des kritischen Punktes, Es 
expandiert Metalldampf mit einem feinen Nebel von fliissigen Metall- 
trépfchen darin. Bei gleichem Verdampfungsgrad kann man noch durch 
Steigern der Selbstinduktion die Zeitdauern der ersten Abschnitte des 
Vorgangs (1a bis 1y) steigern und damit die Instabilitaten stirker wirk- 
sam werden lassen und umgekehrt. 

Um zu extremeren Zustanden zu kommen, muB die Aufheizgeschwin- 
digkeit in der entscheidenden Zeitspanne nach dem Siedebeginn stark 
gesteigert werden. Die dazu erforderliche Spannungssteigerung bedingt 
Einbettung des Drahtes in ein elektrisch durchschlagsfestes Medium. 
Man gelangt dann vom Gebiet der metallischen Leitung ohne Strom- 
unterbrechung ins Gebiet der Plasmaleitung. Grob abgeschatzt werden 
10° V/cm Temperaturen iiber 10° Grad und Driicke tiber 10° b ergeben 


6. Anhang: Kritische Daten des Kupfers 
Die kritischen Daten, die ja fiir unsere Uberlegungen von erheblichem Interesse 
sind, sind leider fiir kein Metall auBer Quecksilber gemessen und auch fiir dieses 
nur wenig zuverlassig. Angegeben wird im d’Ans-Lax fiir Hg: 


Tit ¥1735°K, Pye 1040, Vive © 40 cm3/Mol. (7) 


Nun gelten einige Ahnlichkeitsregeln auch fiir Quecksilber, die fiir andere orga- 
nische und anorganische, nicht stark assoziierte Flissigkeiten gelten. So darf man 
ihre Giiltigkeit fiir fliissige Metalle wohl allgemein erwarten. Die drei Beziehungen 
sind: 


Vicit| Vaiss. am norm, Siedepkt. 2,5 bis 3,0, (8) 
Tyrit| 7siede bei 0,01 Prsit = 1,6 bis 1,85, (9) 


RE eelbicaV con = 3,0 bis 4,0. (10) 


Quecksilber fallt in (8) und (10) mit den Zahlen 2,5 und 3,4 nicht heraus; bei (9) 
liegt es dagegen mit 2,14 etwas zu hoch. Daf iibrigens in (8) der normale Siedepunkt 
erscheinen kann, liegt daran, daB das Fliissigkeitsvolumen beim Sieden bei 1b 
und bei z.B. 0,01 Pyrit nicht nennenswert verschieden ist. 

Fiir siedendes Kupfer finden wir mit CLausrus-CLAPEYRON und der Warme- 
ausdehnung oberhalb des Schmelzpunktes: 


bei p= 75b: Tyg, © 3960°, Vayo © 10,5 cm. (14) 


: . 6 * 
Nach (8) folgt daraus V,,,;,, nach (9) Ty,j, und nach (4 0) Perit? WObei wir die Zahlen- 


werte von Quecksilber als fiir Kupfer besser giiltig als die der anderen Flissigkeiten 
ansehen. g 
Cu: Ti © 8500° K, Prrit © 7500, Vipit &% 26 em%. (1 2) 
Das richtige 0,01 Pypiz Wurde dabei fiir (11) durch eine rasch konvergierende suk- 
zessive Approximation gewonnen. 
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Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Hamburg 


Zur Statistik der Elektronenlawinen im ebenen Feld. II 


Von 
LOTHAR FROMMHOLD 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 20. September 1957) 


In Fortsetzung einer friiheren Arbeit des Verfassers! wird die Statistik der Gas- 
verstarkung einzelner Elektronen fiir homogene Felder in Gasen wie Sauerstoff 
und Luft gemessen. Es ergibt sich fiir Elektronenlawinen ohne Nachfolger (uw <1) 
eine Verteilungsfunktion, wie sie bereits in Dampfen erhalten wurde und die in 
Ubereinstimmung mit der theoretisch berechneten ist. Damit diirfen wir annehmen, 
daB diese Verteilungsfunktion eine allgemeine Eigenschaft der Gasverstarkung und 
z.B. unabhangig von der Gasart ist. — Die Beobachtung zeigt weiterhin, daB die 
Statistik durch Nachlieferung (sog. y-Effekt) in charakteristischer Weise modi- 
fiziert wird; auch diese Verteilungsfunktion ist mit der unter Beriicksichtigung 
der Nachlieferung berechneten in Ubereinstimmung. 


1. Einleitung 


Nachdem neuerdings Elektronenlawinen nach der elektrischen Me- 
thode auch in Gasen ohne Dampfzusatz (wie Luft, Sauerstoff, Stickstoff) 
nachgewiesen sind, wird in dieser Arbeit fiir solche Elektronenlawinen 
die Statistik der Tragerzahlen ermittelt. Die bisherigen Messungen! 
wurden in Dampfen ausgefithrt und ergaben Ubereinstimmung der 
Tragerzahlstatistik mit der berechneten*®. In Gasen treten jedoch in 
erheblich starkerem MaBe Nachfolgelawinen (sog. y-Effekt) auf, so daB 
hier die Statistik modifiziert wird, falls « gréBere Werte annimmt. 


2. Die MeBanordnung 


Die Entladungsstrecke (Fig.1) bestand aus einem Plattenkonden- 
sator mit Rogowski-Profil zur Erzeugung eines homogenen Feldes 


1 FROMMHOLD, L.: Z. Physik 144, 396 (1956). Vgl. auch die zusammenfassende 
Darstellung von H. RartHer: Z. angew. Phys. 7, 52 (1955), Abb. 6. 

2 VocEL, J.,u. H. Rartuer: Z. Physik 147, 141 (1957). — VocEt, J.: Z. Physik 
148, 355 (1957). . 

3 ScHMIDT-TIEDEMANN, K.J.: Diss. Hamburg 1957. Erscheint demnachst in 
Z. Physik. 

4 Wijsman, R.A.: Phys. Rev. 75, 833 (1949). 

5 Leaier, W.: Z. Physik 140, 221 (1955). 
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c nabsta ora ie war wr einer Claco - ; 
(Platten vbstand 2cm). Sie war unter einet Glasglocke montiert, die 
mittels rotierender Vorpumpe iiber eine Kiihlfalle (CO,-Schnee mit 
Spiritus) evakuiert und gefiillt wurde 


a) mit Sauerstoff aus einer Stahlflasche, Reinheit 99,9%, 
b) mit Luft (Zimmerluft — getrocknet), 


c) mit Methan (aus einer Stahlflasche) 


meist mit einem Druck von etwa 500 Torr (bd = 1000 Torr - cm). Der 
Druck wurde mit einem Quecksilbermanometer, das tiber cine Kiihl- 
falle mit dem_ Rezi- 
pienten verbunden war, 
abgelesen. Alle Druck- 
angaben haben wir auf 
20° C reduziert. ee ay) 
Zur Auslésung der Pri- . 
miarelektronen beleuchte- 
ten wir durch ein Quarz- Ste Laren 
fenster die Mitte der Ka- 
thode mit einem Strahl ' 
ultravioletten Lichtes, da- et celtih 
durch entstanden alle La- 
winen im homogenen Teil 
des Feldes, was wir oszillo- _ Fig. 1. Rezipient und GaseinlaB schematisch 
graphisch _ kontrollieren 
konnten®. Die Spannung an der Entladungsstrecke (bis 40000 V) 
wurde einem Réntgennetzteil entnommen, das von einem roéhren- 
geregelten Wechselspannungsgenerator (Konstanz +0,05%) gespeist 
wurde. Die Spannungsmessung erfolgte mit einem 100 MQ-MeB- 
widerstand mit Kompensator; wir konnten standig kontrollieren, 
‘daB keine gréBeren Spannungsschwankungen als 5-104 vorkamen. 
Zam Aufnehmen der Statistik verwendeten wir einen MeBverstarker* 
der iiber Dioden (Fig. 2) auf einen Impulshéhenanalysator** und 
elektronischer Zahleinrichtung *** sowie auf ein Kontrollzahlgerat 
mit Diskriminatort arbeitete. Das Gesamtauflésungsvermogen war 


: 10° sec. 


4 b/s 40000 Voll 


Manomerer Gasemnlap 


 Koltefallen— 


: * Gegenkopplungsfaktor (1 -+kV) = 30, 1/, MHz-Bandbreite, Ausgangsspan- 
nung bis +90 V besser als 2% linear, Verstarkung stufenweise regelbar, max. 
2 - 104, Rauschersatzspannung etwa 15 wV eff am Gitter der ersten RG6hre. 
** Type 101 N, Firma Dynatron (England). _ 
xxx Aus Berkeley-Einheiten zusammengesetzt, Type 705A. 
+ Type FEI, Firma Rohde und Schwarz. 
é FROMMHOLD, L.: Z. Physik 145, 324 (1956). 
co" 
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3. MeBverfahren 


Um die statistischen Schwankungen in der Gasverstérkung zu be- 
schreiben, wurde die relative Haufigkeitsdichte H der Lawinenimpulse 
in Abhangigkeit von der Tragerzahl m gemessen. 

Die Messung ging wie folgt vor sich (Fig. 2): 

Die Zahler Z,, Z, stellten wir auf ,,Null". Der prellfreie Quecksilberschalter S 
wurde eingeschaltet. Z, zaihlte dann die Gesamtimpulszahl oberhalb eines fest 


eingestellten Pegels (etwa 3 V) und Z, die Impulse des MeBintervalles, dessen 
Breite w proportional dem Tragerzahlintervall 4m ist und die meist 1 oder 2 V 


40 kV 


Reziplen? 


dD, 
/mpulshohen- 
analysator 


Verstarker 
max 2°70 Me 


D,+Ly 
Diskriminator 


Fig. 2. Schema der elektronischen Anordnung. Z,,. = elektronische Zahler, D, = eben pee? (Pegel etwa 


3V), D. = Impulshéhenanalysator (Intervallbreite etwa 1 bis 2 V), K = 5000 pF 


betrug. Sobald Z, etwa bis 100 gezahlt hatte, unterbrachen wir mittels des Schal- 
ters S und lasen die Ziffern z, und z, ab. Die sog. Haufigkeitsdichte H (Ordinaten- 
maBstab der Fig. 3—6) berechneten wir dann nach 


und den etwa zu erwartenden Fehler nach + = 22 Dieser Fehler ist in den Mef- 
Zz 


ergebnissen Fig. 3—6 eingetragen. Er liegt bei 10%. Durch wiederholtes Messen 
im gleichen Intervall bestatigten wir stichprobenweise diese Fehlergrenzen. 

Die Tragerzahlen n, die der Spannung am MeBintervall entsprachen, 
wurden aus Spannungseichung des Verstarkers und Kapazitatsmessung 
des Eingangskreises berechnet nach 

CU 


oP -k. 


i= 


Hierbei ist C=38 pF Eingangskapazitét, V = Verstarkungsziffer des 
MeBverstarkers, U die am D,-Analysator eingestellte Spannung, 
é=1,6-10 Coul die Elementarladung und k eine Konstante, die 
korrigieren soll, daB die RC-Integrationszeit des Eingangskreises 
(2-10-°sec) in der GréBenordnung der Lawinenimpulsdauer (=3- 10° ®sec) 
liegt. Wir haben abgeschatzt k=1,4. Die Absoluteichung der 7ragem 
zahlen ist um héchstens 20% fehlerhaft. 
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Durch Regelung der UV-Einstrahlung wurde eine Impulsdichte von 
10° pro sec eingestellt, wodurch eine Uberlagerung zweier Impulse prak- 
tisch vermieden ist. — Eine wichtige Frage war, ob die Impulse die 
bekannten Lawinenimpulse’? oder Stérimpulse (etwa von Gleitentladun- 
gen herrithrend) darstellen, was wir mit Hilfe eines empfindlichen Breit- 
bandverstarkers mit Oszillographen (Bandbreite 10? Hz, Empfindlichkeit 
bis 10° V/cm) kontrollierten. Wir beobachteten nur solche Lawinen- 
impulse, nachdem vor jeder Messung die Elektroden* sorgfaltig poliert 
und mit einer Glimmentladung ,,abgebrannt“’ waren (Wechselstrom, 
300 mA, einige Stunden, etwa1/,) Torr Luft). Auch bei der Untersuchung 
der Lawinenimpulse auf Nachlieferung verwendeten wir den Breitband- 
oszillographen und erhielten auf diese Art® eine Abschatzung fiir y. 


Fiir die Berechnung der Nachlieferungswahrscheinlichkeit ist es 
notig, die Durchbruchspannung Up zu messen (44 =1). Die angegebenen 
Werte der Durchbruchspannung beziehen sich stets auf dieselbe Rezi- 
pientenfiillung, in der auch die Statistik gemessen wurde. Wir haben 
bei langsam steigender Spannung — nachdem die letzte Statistik ge- 
messen war — jeweils etwa fiinf Durchschlage beobachtet und dadurch 
einen Spannungswert Up bis auf etwa +35 V reproduzierbar erhalten. 


Den Mittelwert der Gasverstarkung % entnimmt man einer Messung 
entweder rechnerisch nach dem iiblichen Verfahren 
DAG % 


DA; 


(¢ = Nummer des Intervalls, H; = Haufigkeitsdichte im 7-ten Intervall, 
n; = mittlere Tragerzahl im i-ten Intervall), falls der TragerzahlmeB- 
bereich nicht zu eng war. Besser erhalten wir ihn graphisch aus der 
Neigung der Verteilungsfunktion, die im halblogarithmischen MaBstab 
eine Gerade ergibt (vgl. Fig. 3—6) 


i — 


1 
tggp=——. 


n 


Beide Werte stimmen nach unseren Messungen tiberein. 


4. Ein neues Verfahren zur Messung von @ 


Der Mittelwert der Gasverstarkung % hangt mit dem ersten Townsend- 
Koeffizienten « (« = Zahl der von einem Elektron pro cm Weg in Feld- 
richtung gebildeten Ionenpaare) nach der Gleichung 

n = ed 


* Schlecht polierte Elektroden fiihrten zu Stérimpulsen, 
7 Vgl. FuBnote 2 auf S. 172. 
8 Vgl. FuBnote 3 auf S. 172, 
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zusammen (d = Plattenabstand; homogenes Feld), bzw. falls auch 
negative Ionen gebildet werden, nach 


a=(- ae ele (vgl. ®) 
(7 = Zahl der von einem Elektron pro cm Weg in Feldrichtung gebil- 
deten negativen Ionen). 

Da man den Mittelwert 7 einer Statistik auch bei engerem Trager- 
zahlbereich aus der Neigung der Geraden (s. oben) leicht entnehmen kann, 
hat man hierin eine Méglichkeit zur Messung von «*, die vorzugsweise 
bei niedrigem E/f (etwa < 100) anzuwenden ist und dadurch eine wert- 
volle Erganzung zum iiblichen Verfahren darstellt, wie es etwa bei’ 
angewendet wird und das gerade bei kleinem E/p ungenau wird. Die 
erreichbare Genauigkeit ist fiir 2 etwa 10%, d.h. bei «d=10 erhalten 
wir « auf 1% genau. Die Beschrankung auf niedrige E/p ergibt sich 
aus der Forderung, wonach der Wert E/« (E = elektrische Feldstarke) 
groB sein soll gegeniiber der Ionisierungsspannung des Gases", 


5. Ergebnisse und Diskussion 

a) Sauerstoff. Das Ergebnis der Messung in Sauerstoff zeigt Fig. 3 
(pd = 1000 Torr: cm). Im halblogarithmischen MaBstab erhalten wir 
eine Gerade als Verteilungsfunktion ahnlich wie in Dampfen. Wir 
konnten oszillographisch abschatzen, daB bei Messung 4 héchstens jede 
20. Elektronenlawine einen Nachfolger durch kathodischen Photoeffekt 
erzeugte, der Nachlieferungskoeffizient ~ errechnet sich danach zu 
[t= 3 0,03. Bei den Messungen 1 bis 3 war w noch kleiner. Diese 
Messungen stellen mithin eine hinreichend nachlieferungsfreie Statistik 
der Elektronenlawinen dar. 

Messung Fig. 4 reproduziert diese Statistik iiber den groBen Trager- 
zahlbereich von 0,5 - 10° bis 30 + 10° (uw < 0,07). 

Vergleichen wir den Mittelwert der Messung Fig. 4 mit den bekannten 
a- und »-Werten!® 1", so finden wir fiir E/p=36,4, «//=0,077 und 
nlp = 0,070. 

Damit berechnen wir 

i= (22 feet em (pd = 994). 


a— 


* Falls man 7 gegeniiber % nicht vernachlassigen kann, sind fiir ein Wertepaar 
(%, 7) zwei Statistiken bei gleichem E/p und verschiedenem 7, d.h. verschiedenem ~ 
pd, erforderlich, vgl. FuBnote 14. 


® Lecter, W.: In Vorbereitung. 

10 Harrison, M.A., u. R. GEBALLE: Phys. Rev. 91, 4 (1953). 
™ ScuLuMBonM, H.: In Vorbereitung. 

12 Burcu, D.S., u. R. GEBALLET Phys. Rev. 106, 183 (1957). 
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Aus der Neigung der Geraden erhalten wir hiermit tibercinstimmend 


: N = 3,3 -410° = e127, 


©) 35.960 volt 
A=42°10 
M2003 


0 We 


®@ 


35630 Volt 4 
N=76-10 
4 <O03 


@) 
356680 Volt 35790 Volt 
770° AZ 13°10 

fe < O03 


mere 
ee 7 2 a ¥ 5 6 7 8 9g 70°10 
Fig. 3. Statistik der Tragerzahlen fiir Elektronenlawinen in Sauerstoff. ~,@=1006 Torr: cm, $y) =503Torr, 
E/x=500 V. Die Messungen unterscheiden sich in der Spannung an der Entladungsstrecke 
P ih 5 y 
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b) Luft. Fillt man den Rezipienten mit getrockneter Luft, so daf 
pd etwa = 1000 ist, so erhalt man bei kleinen Gasverstarkungen 
(n=5 -104 Trager) wieder eine Gerade; vgl. Fig. 5, Messung 1. Erhohen 
wir die Spannung an der Entladungsstrecke, so erhalten wir Statistiken, 
die in unserem MaBstab eine konkave Kriimmung zeigen, die mit stei- 
gender Spannung immer stirker wird, Messung 2, 3, Fig.5. Beobachten 
wir die Lawinenimpulse oszillographisch unter Bedingungen, die zu 


Durchbruch 37 600 Volt 


@) 37400 Volt 
2276-105 


: 206 
70°\- beam 
@) 37000 Volt 
J A=68 10" 
70*\- x02 
56 750 Nolt 
A=6-10* 
b< G2 
70° | | | | | | | 


aie Mh SAN SRN lay’ peaeiph Boe ke malas Dawe dest foci 9628 7 


Fig. 5. Statistik der Tragerzahlen fiir Elektronenlawinen in trockner Luft. Die Messung 1 bis 3 unterscheiden 

sich durch die angelegte Spannung. Wahrend / bei verhaltnismaBig geringer Gasverstarkung noch eine 

Gerade liefert (u < 1), ergeben 2 und 3 mit steigender mittlerer Gasverstarkung, d.h. wachsendem 2, wegen 
Nachlieferung konkave Kriimmungen. pd = 1013 Torr: cm, Up = 37600 V, E/a = 3500 V 


solchen gekriimmten Verteilungen fiihren, so erkennen wir bei sehr vielen 
Impulsen einen oder mehrere Nachfolgelawinen, die durch Photoeffekt 
oder auftreffende positive Ionen an der Kathode gestartet sind. Der 
Statistik der Gasverstarkung ist die Statistik der Lawinennachfolge tiber- 
lagert. In unserem Falle erhalten wir hauptsachlich Photonennach- 
lieferung, d.h. verschiedene Elektronenlawinen starten innerhalb einer 
so kurzen Zeit (107 sec), daB sie wie eine einzige, besonders groBe Lawine 
gezahlt werden (Auflésungsvermégen der Apparatur ist 1075 sec). In 
der resultierenden Verteilungsfunktion werden daher weniger kleine und 
mehr groBe Lawinen vorkommen, d.h. sie wird konkav gekriimmt sein 
wie in Fig. 5. LeGcLer hat auf Grund dieser Beobachtung die Statistik 
der Gasverstarkung unter Beriicksichtigung der Nachlieferung berech- 
net!®. Durch Vergleich mit dieser Theorie erhalten wir die Werte rT 
die in Spalte 2, Tabelle 1 eingetragen sind. Im Rahmen der erreichten 


13-Vel. FuBnote 9 auf S. 176. 
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Genauigkeit stimmen diese Werte iiberein mit dem aus der Durchbruch- 
spannung ermittelten y-Wert (u=1). 

Ein Wert u = 0,2, wie wir ihn fiir Messung 1 errechnet haben, sollte sich bereits 
durch eine schwache Kriimmung bemerkbar machen. Wegen der Fehler von etwa 
10% der Ordinatenwerte und des engen Tragerzahl-MefSbereiches ist diese Kriim- 
mung nicht deutlich zu erkennen. 

Zusammenfassend ist zu bemerken, daB der Typus der konkav ge- 
kriimmten Verteilungsfunktion, wie wir ihn in Luft gemessen haben, 
reprasentativ fiir Elektronenlawinen mit Nachlieferung ist. Es besteht 
kein Grund, daran zu zweifeln, daB sich auch in Luft bei groBem Trager- 
zahlbereich eine Gerade ergibt, falls nur mu geniigend klein ist, wie im Fall 
der Dampfe und des Sauerstoffes* 


Tabelle 1. Vergleich dey berechneten mit den aus dey Statistik erhaltenen Werten 
dev Nachlieferungswahrscheinlichkeit wu 


- 4:1 | 4 durch Berech- Eingestellte 
Messung Nr. “ aus Statistik nung aus Up Spannung 
| 
1 On) | 0,2 36750 V 
2 0,2+0,1 | 0,3 37000 V 
3 0,6+0,1 | 0,67 | 37400 V 
Durchbruch 1 | Up = 37600 V 


Zur Berechnung der Nachlieferungswahrscheinlichkeit ~ haben wir die Durch- 
bruchspannung bestimmt: Up=37600V. Bei der Durchbruchspannung Up 
setzen wit Up=Yp-° e(*—n)b4 _ 4, Wir setzen naherungsweise im Bereich zwischen 
U = 36750 V (Messung1) und U=Up den kathodischen Nachlicferungskoeffi- 
zienten y=const=yp sowie 7=const. Fir « nehmen wir an** 


217 
& a.¢ Elp 
— = 4,3-e 
p 
bzw. 
__ 217000 
ad = 4300°e a 


Damit berechnen wir die Werte uw der Tabelle 1, Spalte 3. 


Vergleichen wir den Mittelwert der Messung Fig. 5 mit den «- und 7-Werten 
von Harrison und GEBALLE, und iibernehmen wir bei E/p=36,3 (Messung 1) 


Bs ek Wir hab. haben versucht, auch in Sauerstoff gekriimmte Nachlieferungsstatistiken 
zu erhalten, indem wir iibergingen zu immer gré8eren Gasverstarkungen n. Wir 
erhielten nur sehr schwache Kriimmungen, wobei aber bereits zahlreiche Durch- 
briiche erfolgten (etwa 1 pro Minute bei einer Einstrahlung von 108 Elektronen 
pro Sekunde). Die Kriimmung — iibereinstimmend mit der oszillographischen Ab- 
Schadtzung von 4 — entsprach einem Werte u = 0,2. Aus der Tatsache, da8B hierbei 
Funken auftraten, obgleich yw sicher kleiner als 1 war, schlieBen wir, daB der Durch- 
bruch in Sauerstoff nicht nach den Townsendschen Vorstellungen stattfinden kann, 
sondern im Sinne des Kanalaufbaues zu deuten ist. Ausfiihrliche Untersuchungen 


! 

. 
dieser Erscheinung sind in Vorbereitung. 
*x Diese Formel haben wir den «-Messungen 1! entnommen. 


, 
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den Wert «/p = 0,012 und nlp = =0,003, so erhalten wir 7 =e®®. Aus der Neigung 
der Geraden entnehmen wir etwa iibereinstimmend n= 6: 10!=el}. 

c) Methan. In Erginzung zur Messung der Statistik in organischen 
Dampfen fiigen wir eine Messung in Methan bei groBem pd an, Fig. 6. 
Wir finden auch hier eine Gerade in Ubereinstimmung mit der Theorie 
und der oszillographischen Abschatzung der Nachlieferung, die ~ <0,014 
ergab. 

Da hier 4<z« ist, was wir oszillographisch priifen konnten, bietet 
diese Statistik die Méglichkeit zur Bestimmung von «. Mit dem aus der 
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_ Hierbei ist 7 = ss) e=—"4 mit 0 <<a. Die Herleitung™ verlangt 
drei Voraussetzungen, damit diese Verteilung erfiillt ist: 1. Die Statistik soll 
nachlieferungsfrei sein (<1). 2. Die Ionisierungsspannung U, des Gases 
soll klein sein gegeniiber E/« (EF = elektrische Feldstirke). 3. Die Raum- 

_ ladungsverzerrungen in der Elektronenlawine soll hinreichend gering 
sein. Fiir unseren Fall bedeutet das m S108 ... 107. 


Wir konnten die Voraussetzungen in allen Gasen erfiillen mit Aus- 
nahme von Luft, wo die Nachlieferung so groB war, daB die Verteilungs- 
funktion in charakteristischer Weise modifiziert wurde. — 


Die Tragerzahlstatistik der Elektronenlawinen scheint demnach 
ganzlich unabhangig vom Gas zu sein und nur vom Mittelwert der Gas- 
verstarkung abzuhangen. Fiir sie ist charakteristisch, daB die mittlere 
Streuung gleich dem Mittelwert ist. 


Die vorliegende Arbeit wurde im Institut fiir Angewandte Physik der Universi- 
tat Hamburg angefertigt. Herrn Professor Dr. H. RAETHER danke ich fiir die An- 
regung dieser Arbeit und das groBe Interesse, das er ihr entgegengebracht hat. 
Herrn W. LEGLER danke ich fiir zahlreiche Diskussionen und den Herren H. Wat- 
LER und H. ScHtuMBoxHM fiir ihre Hilfe beim Aufbau der Apparatur sowie fiir ihr 
bereitwilliges Eingehen auf diverse Sonderwiinsche zur vorliegenden Arbeit. Der 
Firma Dr. Richard Seifert, Hamburg, und der Deutschen Forschungsgemeinschaft 
danke ich fiir die leihweise Uberlassung verschiedener unentbehrlicher Hilfsgerate. 
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Zeitschrift fiir Physik, Bd. 150, S. 182—197 (1958) 


Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Technischen Hochschule Munchen 


Zur Theorie der Bremsstrahlung 
in Plasmen hoher Temperatur 


Von 
G, HETTNER 
Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 4. November 1957) 
Die Bremsstrahlung eines isothermen Plasmas wird fiir Temperaturen bis zu etwa 
108° K streng berechnet. Es zeigt sich, daB die oft benutzte ,,weiche Naherung“ 
recht ungenau ist. Es wird untersucht, in welchen Bereichen von Temperatur und 
Frequenz wesentliche Korrekturen wegen der endlichen Ausdehnung der lonen 
und wegen ihres endlichen Abstandes nétig sind. Eine Methode zur Abschatzung 


dieser Korrekturen wird angegeben. Als Anwendungsbeispiel wird das Bremsspek- 
trum des Quecksilberhochdruckbogens berechnet und mit der Erfahrung verglichen. 


Einleitung 


Die Fortschritte in der Erzeugung von Plasmen hoher Temperatur 
legen es nahe, die von den geladenen Teilchen des Plasmas emittierte oder 
absorbierte Strahlungsenergie genauer zu berechnen, als das bisher ge- 
schehen ist. Im folgenden soll der kontinuierliche Teil des Spektrums 
betrachtet werden, und zwar nur die Bremsstrahlung, die von der Natur 
der Atome des Plasmas weitgehend unabhangig ist, und auch in einem 
vollstandig ionisierten Gas auftritt, wo sie sogar den einzigen Energie- 
verlust bildet. Da in einem isothermen Plasma im statistischen Mittel 
Kugelsymmetrie herrscht, kommt es bei dieser Aufgabe nicht auf die 
Richtungsverteilung der Bremsstrahlung an, sondern nur auf die ge- 
samte spektrale Strahlungsemission der geladenen Teilchen unter dem 
Einflu8 ihrer elektromagnetischen Wechselwirkung. Wir denken dabei 
an isotherme oder nahezu isotherme Plasmen von etwa 10? bis 108 °K, 
fiir die die mittlere Teilchenenergie 10 bis 104 eV betragt. Dabei werden 
folgende Vereinfachungen zulassig sein: 

1. Selbst fiir Plasmen von einer Temperatur von 108 °K ist das Ver- 
haltnis der mittleren kinetischen Energie der Elektronen zu ihrer Ruh- 
energie kleiner als etwa 1/50, fiir Ionen natiirlich noch wesentlich kleiner. 
Die nichtrelativistische Naherung wird daher ausreichen*. 

2. In dem betrachteten Bereich von Elektronenenergien ist die kiir- 
zeste Wellenlange der Bremsstrahlung noch groB gegen diejenigen Ab- 
stande Ion-Elektron, in denen — klassisch gesprochen — der wesentliche 

* Herr Dipl.-Phys. J. BRUNNER hat das relativistische und das nichtrelativi- 


stische Ergebnis im Bereich der Bornschen Naherung verglichen und fand fiir 
108 °K eine Abweichung von héchstens 2%. 
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Teil der Bremsstrahlung emittiert oder absorbiert wird. In diesem Fall 
> ry Paty © Log ee Se, shy : Bas ° ‘ 

brauchen wir die Retardierung nicht zu beriicksichtigen und nur elek- 

trische Dipolstrahlung zu betrachten. 

3. Bei der Wechselwirkung zwischen einem Elektron und einem 
Z-fach positiven Ion von der Masse M 1aBt sich die Mitbewegung des 
Ions streng beriicksichtigen, indem man die Elektronenladung e durch 
eine ,,effektive’’ Ladung 


" M 


ersetzt. Dies ist aber fiir alle Ionen eine unwesentliche Korrektur. 


4. Zunachst werden wir das Ion als Punktladung und als isoliert 
von den anderen Ionen ansehen. Es werden also — klassisch gesprochen- 
nur solche Elektronenbahnen betrachtet, die nicht in das Ion eindringen, 
und deren wesentlicher Teil nicht merklich von den Nachbarionen be- 
einfluBt ist. Spater werden wir uns von dieser Einschrankung befreien. 


1. Emission und Absorption im reinen Coulomb-Feld 


Die gesamte, d.h. iiber alle Streurichtungen der Elektronen und iiber 
alle Ausstrahlungsrichtungen integrierte auf die Frequenzeinheit be- 
zogene Strahlungsleistung eines homogenen Elektronenstromes von einem 
Elektron je sec und cm? ist unter den angegebenen vier Voraussetzungen 
von A. SOMMERFELD! in Form eines geschlossenen Ausdrucks berechnet 
worden. Dieser Ausdruck 14Bt sich folgendermaBen schreiben: 


W,= Cy? L(y,.7’), (1) 
worin 
2 p2 
C= = ae = 3,84-10°* erg cm? sec, 
ate 5 on Zz EEA ale ZZ ™ (y2 — v!2) = hy 
el Wed Ste res Tae 2 ‘ 
, Tx d : i 
L(y, 7’) 1 (1 eB) ax |F(in, in’, 4, «)|?, 
4=— nite Laat 
(n’ —n)? (v—v')? 


1 SoMMERFELD, A.: Atombau und Spektrallinien, 2. Aufl., Bd.II, 7. Kap. 
Dort fehlt in der Formel fiir W, der Faktor 87/3. 
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Hierin sind v und v’ die asymptotischen Geschwindigkeiten der Elektro- 
nen vor und nach dem StobB, Hk und Ak’ die entsprechenden Impulse ; 
dg ist der Bohrsche Radius, F die hypergeometrische Funktion von vier 
Argumenten. Dem Wert 7'= co oder v'=0, d.h. x =0 entspricht die 
kurzwellige Grenze y=»,. 

Die numerische Berechnung der Funktion L ist wegen des Auftretens 
der Ableitung des Absolutquadrates der hypergeometrischen Funktion, 
von bestimmten Bereichen der unabhangigen Variablen abgesehen, nur 
mit einigem Aufwand méglich. In der letzten Zeit sind mehrere Arbeiten 
erschienen, die diese Berechnung zum Gegenstand haben. K. KUMME- 
RER2 hat Naherungsformeln abgeleitet, die die Berechnung von W, fiir 
7 <5 und fiir hinreichend kleine Werte von »/y,, d.h. in gentigendem 
Abstand von der kurzwelligen Grenze, mit geringer Mithe durchzufiihren 
erlauben, und hat auch genaue Fehlergrenzen fiir seine Formeln an- 
gegeben. J.M. BERGER? hat mit der UNIvAc eine Auswertung der 
strengen Formel (1) im Bereich von Anfangsenergien zwischen 0,4 und 
730 eV und fiir Werte von »/y, zwischen 0,01 bis 0,1 einerseits und 0,9 
bis 0,95 andererseits (je nach der Anfangsenergie) vorgenommen. Seine 
Berechnung reicht also nicht bis zur kurzwelligen Grenze. Hier hilft 
nun eine Arbeit von TH. GUGGENBERGER? weiter, der eine strenge, leicht 
auswertbare, allerdings nur genau an der kurzwelligen Grenze giiltige 
Formel abgeleitet hat. Es bleibt dann zwar noch ein unbekanntes Gebiet 
zwischen den héchsten Frequenzen der Rechnung von BERGER und der 
kurzwelligen Grenze; doch kann man hier ohne wesentliche Unsicherheit 
interpolieren. Man hat also fiir kleine »/y, die Werte von KUMMERER, fiir 
gréBere die Werte von KUMMERER und von BERGER, die, soweit sie sich 
decken, ausgezeichnet iibereinstimmen, und fiir »/y,=41 die Werte von 
GUGGENBERGER. 

In (4) kann der Faktor L(y, 7’) als langsam veranderlich gegentiber 
dem Faktor 7? betrachtet werden, wenn man von sehr kleinen Werten 
von ¥/v, (d.h. 7’ , | x| groB) absieht. Daher ist W, nahezu proportional 
mit 7, d.h. mit 1/E (E = Anfangsenergie der Elektronen). W, durch- 
lauft daher ebenso viele GréBenordnungen wie E im umgekehrten Sinne. 
Um das genauere Verhalten von W, als Funktion von E und »/», darzu- 
stellen, ist es daher zweckmabig W,- EF aufzutragen. Das ist in Fig. 1 
unter der Annahme Z = 1 geschehen. Abszisse ist »/», in logarithmischer 
Skala, / ist Parameter und laéuft von 1,3 eV bis 13 keV. Von einem 
konstanten Faktor abgesehen stellt diese Figur das Verhalten des Fak- 
tors L(y, 7’) dar. Im allgemeinen steigt L mit wachsendem E und nahert 
sich einem Grenzwert, nur in der Nahe der kurzwelligen Grenze zeigt es 


2 KuMMERRR, K.: Z. Physik 147, 373 (1957). 
5 BerGeER, J.M.: Phys. Rev. 105, 35 (1957). fe 
* GuGGENBERGER, TH.: Diss. T.H. Miinchen 1957. — Z. Physik 149, 523 (1957). 
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ein anderes Verhalten. Hier steigt L mit E bis zu etwa 13 eV an (2 

ar ap é *S wieder < i j 1 
] 1), dann nimmt es wieder ab und geht gegen O (vgl. GUGGEN- 

2 >R 5 aR 4 SATaATr are "7 x ; 

BERGER*), so daB in unserer Darstellung Schnittpunkte entstehen. Fiir 

E->0, also n->oo wird 


L=—— = 1,81 2 
(2) 
unabhangig von 7’. Dann wird 
Foals: gt oem 2269 
W, ( 1) 3 (3) 
| 2 2 | 3 Gn” Ue 


In diesem Grenzfall wird also W, von y unabhangig und streng der An- 
fangsenergie umgekehrt proportional. W,-E ist konstant und wird 


/ Legn 2 2. 
Wy 'E-70” (erg*cm’ sec) 


0 


vy 
G007 907 O7 7 % 


Fig. 1. Strahlungsleistung Wy mal Anfangsenergie E der Elektronen als Funktion der Frequenz fiir 7 = 1. 
Dieselben Kurven stellen die GréBe L(n, 7’) dar (Wy + E =8,40- 10-% L) 


in Fig.1 durch die Parallele zur Abszissenachse dargestellt. Der fiir 
langsame Elektronen giiltige Ausdruck (3) fiir W, ist schon von SOMMER- 
FELD! abgeleitet worden und wird als die ,,;weiche Naherung“ bezeichnet. 
Die Bedingung fiir seine Giiltigkeit ist 


v<Zuac (4) 


(« = Feinstrukturkonstante). Wie man aus Fig.1 nach Einsetzen von 
Zahlenwerten erkennt, ist die Bedingung (4) sehr ernst zu nehmen, um 
so mehr je kleiner »/y, ist. In der Literatur wird die Naherung (3) viel- 
fach in Fallen benutzt, wo sie kaum noch berechtigt ist. 

Um nun den Emissionskoeffizienten eines homogenen isothermen 
Plasmas zu berechnen, miissen wir vom einzelnen Ion zur Volumenein- 
heit und vom homogenen Elektronenstrom zur Maxwellschen Verteilung 
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iibergehen. Ist N, die Anzahl der Elektronen, dm, ihre Anzahl im Ener- 


gieintervall E... E+dE, N, die der Ionen je Volumeneinheit, so ist 
der auf den Raumwinkel 4 bezogene Emissionskoeffizient 


Ne Ne 
4a e, = N, ‘| vW,dn, =CN, /2 | JEn?L adn, 
0 0 
Ne 


WAG P22 Ldn, 
3 3m! it VE , 
0 


Nun ist bei der Temperatur 7 und Maxwellscher Verteilung 


E 
dn, =?“ Ee * dE, 
Vx (kT)? 
also 
32 2x Z%e°N;N, Pe 
Ant &, = meee £ ‘ Ge wel die (5) 
3 c3 (mk T)? 

hy 


Da sich L als Funktion von F und » nicht explizit angeben laBt, kann 
das Integral nur numerisch berechnet werden. Wegen der langsamen 
Veranderlichkeit von L mit E bekommt man einen guten Naherungswert 
des Integrals, wenn man L aus dem Integral herausnimmt und in L 
E=j(hvy+hkT) fir hyv<kT und E=hy~ fir hvSkT einsetzt. Dann 
geht L in L(Z,y, T) tiber und es wird 


hy 


_ 322m Ze N,N, E(Z.v, Tye. 6) 


aes 3 mb (RTS 


Bei Maxwellscher Verteilung der Elektronengeschwindigkeiten tritt also 
an die Stelle der kurzwelligen Grenze ein exponentieller Abfall mit 
wachsender Frequenz, iiber den sich noch die Frequenzabhangigkeit 
von L iiberlagert. 

Aus dem Emissionskoeffizienten (6) des isothermen Plasmas kann 
man in bekannter Weise nach dem Kirchhoffschen Gesetz den Absorp- 
tionskoeffizienten «, berechnen. Es wird 


hy hy 


i 2 Ga 41/2 Z2e8N;N, L(Z,», ata) ir) 
Ky 2hv g, Ahern 3 Tt cmih(kT)$ ” lime j a 


Die Strahlungsleistung der Volumeneinheit fiir das gesamte Spektrum 
ergibt sich aus (6) durch Integration iiber » 


ae ee hy 
S= 4a [ s,dv = 32 2% 2? &8 N; N, [EZ T er 
i 3 8m? (Rk Thy ( 86: )e dy. (8) 
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Fiir die ,,;weiche Naherung“ (L = me/\/3) wird 


o_ 32n\/an Z2e8 N,N, (kT)! | 


AW aot 
S ) 4 cme h 


eA AI a t0 “24 NN, |, ere.cm®séc-} grad7t, | 


Dieser Wert wird z.B. von L. Spir- 
ZER® angegeben. Da er auf der wei- 
chen Naherung beruht, trifft er fiir 
Plasmen hoher Temperatur nicht 
mehr zu. Auch die entsprechende % 
Formel von R.F. Post® stimmt mit 
(9) tiberein. Der Zahlenfaktor ergibt  g2 
sich allerdings nach Umrechnung auf 
unsere Einheiten zu 1,59. Der hier ga 
fiir die gesamte Strahlungsleistung S i 
berechnete genauere Wert (8) ist 
fiir N,=N,=10% cm und Z=1 in oe 
Fig. 2 zusammen mit dem Wert (9) 
aufgetragen. Man erkennt, daB die Wilke 
Abweichung der Formel (8) vom yT- Fig; 2. ene Strahlungsleistung eines Plas- 
5 . mas je cm* als Funktion der Temperatur ftir 
Gesetz gering ist, da man aber den 10%5 Ionen und Elektronen je cm? und a 
Zablenfaktor um etwa 30 bis. 40% — (jm Ware: “mie Nin 
groBer als in (9) anzusetzen hat. spricht Temperaturen, bei denen die Leistungs- 
Erfolgt die Ionisierung eines Gases oraiag der Strahlungsleistungeaichte erreiht 
rein thermisch, so folgen N, und N, 
aus der Saha-Formel. Ist N die urspriingliche Zahl der Atome je cm?, 


so folgt fiir geringe Ionisierung (N, = N;< N) 


or OK 


Vert thy 


dace, = 160 Hie pe TZ,» T), (10) 
0 
2okloze, .c? =i ae Ti 
Ft La gk Orca oR a a 
Ls 0 


Hierin sind o;,0,,06) die Zustandssummen fiir das Ion, das Elektron 
und das neutrale Atom; U,,; ist die effektive Ionisierungsspannung des 
Atoms im Plasma, die sich von derjenigen des isolierten Atoms unter- 


scheidet (vgl. weiter unten). 


2. Abweichungen vom Coulomb-Feld 
Die bisherigen Betrachtungen sind im allgemeinen nicht ausreichend, 
um die Strahlungsemission und -absorption eines Plasmas zu berechnen, 


z SPITZER, L.: Physics of fully ionized Gases. New York 1956. 
6 Post, R.F.: Rev. Mod. Phys. 28, 338 (1956). 
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weil das Feld der Ionen als ein reines Coulomb-Feld betrachtet wurde. 
Wenn aber, klassisch gesprochen, die Elektronenbahnen in die Elek- 
tronenhiille des Ions eindringen, so hat man mit starken Abweichungen 
vom Coulomb-Feld zu rechnen, sofern die Elektronenhiille titberhaupt 
durch ein statisches Feld ersetzt werden kann. Die quantentheoretische 
Berechnung der Bremsstrahlung fiir Nicht-Coulomb-Felder ist nur in 
einzelnen Fallen durchgefiihrt worden, fiir lonen nur von GUGGENBER- 
GER*, Seine Formeln lassen sich aber ohne groBen Aufwand nur fiir sehr 
hohe Anfangsenergien auswerten. 


Nun ist kiirzlich von S.D. DrELL und K. HuANnG’ gezeigt worden, 
daB man die quantentheoretischen Ausdriicke fiir die Energie der Brems- 
strahlung nach Potenzen der GréBe »/y, = hy/E entwickeln kann und 
daB das absolute Glied dieser Entwicklung mit dem klassisch berechneten 
Ausdruck iibereinstimmt. Das klassische Ergebnis weicht also vondem 
quantentheoretischen um so weniger ab, je kleiner y/y, ist. Wenn man 
demnach in einiger Entfernung von der kurzwelligen Grenze bleibt, so 
stellt die klassische Theorie eine gute Naherung dar. Wir benutzen daher 
im folgenden die von H.A. KRAMERS® und von G. WENTZEL® entwickelte 
klassische Theorie zunachst dazu, um zu entscheiden, in welchen Be- 
reichen von Energien und Frequenzen eine Korrektur wegen der Ab- 
weichungen vom Coulomb-Gesetz notwendig ist. 


Wir bringen die klassische Theorie!® zunadchst in eine Form, in der 
sie mit den quantentheoretischen Ergebnissen vergleichbar und zur 
numerischen Rechnung geeignet ist. 


Es sei r(¢) der Ortsvektor des Elektrons in bezug auf das Ion und 
+00 
* 1 * nes 
(Hale f b(t) ®t dt (12) 


die Fourier-Amplitude der Kreisfrequenz w. Stellt man die Hyperbel- 
bewegung des Elektrons durch 


x = a(Cnjé—s), y=aVe?—1 Sing, 
Ze 


Wot = ¢ SinE—E, w= 25 = 2 


mas 


(13) 


? DRELL, S.D., u. K. Huanc: Phys. Rev. 99, 686 (1955). 

8 Kramers, H.A.: Phil. Mag. 46, 836 (1923). 

® WeNTzEL, G.: Z. Physik 27, 257 (1924). 

10 Vgl. auch Lanpau, L., u. E. Lirsuitz: Classical Theory of Fields. Cambridge: 


Addison Wesley Press 1951. Die entsprechende Rechnung ist in dieser Darstellung 
nicht durchweg iiberzeugend durchgefiihrt. - 
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dar (a = a = Halbachse, ¢ = Exzentrizitat, ¢ > 1), so treten bei der 


Berechnung von (‘),, die folgenden Integrale auf 


ine j (ein &—8) 
1 - & Vit ee 
ies | CopEe ae 
=e 


A mr ey 


+-00 (1 4) 
4 i (eGiné—28) 
Ja= + [ Ginke wg de. 
—oo 
Nun ist 
T gna va: Fig. 3. Arcitooeetc Pees ty 


Dieser een existiert zwar fiir ein festes w nicht; integriert man aber 
iiber ein beliebig kleines Frequenzintervall, so OS der Grenzwert 
und verschwindet. Sap tad it BE een Caeoit 
c* was tt UL Lee a hs 
aap er ie jn ieteon ahs eee ate heiacienelts 
sora, a ete st ener sinagi sical hie ded 
ati stiegiabivc! a owt ener ot piltiong 


F Gabe Witie 


nae ‘Dent 


“ar 
a a a ow 
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Weg wahlt und dann die beiden zur imaginaren Achse parallelen Strecken 


ins Unendliche riicken laBt. Ihr Beitrag geht dann wegen ees 10 
0 


gegen 0. SchlieBlich wird also 


wT w ceed (0) 


- eCojfe (COME co 
J =2e2 | 2 % cos 4 ac (15) 
= 4 Mo 
0 
und damit 
L 0° L 
3 DR ei ese eCofe Dae “a -. ) 
Ie pee e 2) Gd | e cos c] ac ; 
€ : Do | 
0 (16) 


Cn iis wee 


0 ay Pesca 
le= 2e2 m fe My On a cos ss ¢) dc. 
Wo 


0 


Die Integrale Jg und J¢ hangen aufs engste mit der Hankel-Funktion HY 
und ihrer Ableitung H®’ zusammen und zwar ist 

ee ay Heb (i a e); Je=% Hs (i a e| : (17) 
Da jedoch fiir die Berechnung von Hankel-Funktionen mit rein imagi- 
narem Index keine allgemein giiltigen Reihenentwicklungen zu existieren 
scheinen, wurde die numerische Berechnung auf Grund der Integral- 
darstellungen (16) durchgefiihrt. Dies ist mit geringem Rechenaufwand 
moéglich, da die Integranden mit wachsendem € sehr schnell verschwin- 
dend klein werden. 

Mit Hilfe dieser Integrale wird nach (42) 


(al? = “UB + (e*— 1) 13} 


Ist s,, dw die bei einem einzelnen StoBvorgang im Intervall w ...o+da 
emittierte Strahlungsenergie, so wird 


2 5 2 

Sq = 2S |(Bol? = SO UE + (e — 1B. (18) 
Wir betrachten nun wieder einen homogenen Elektronenstrom von 
1 Elektron je cm? und sec, den wir in Kreiszylinder yom Querschnitt 
220d einteilen (9 = StoBparameter). An Stelle des Drehimpulses 
D=m @ 2 der Elektronen in bezug auf das Ion fithren wir, um den Ver- 
gleich mit den quantentheoretischen Ergebnissen zu erleichtern, die 
Drehimpulszahl / = D/h ein. Es sei nun S,,;dwdl die Strahlungs- 
leistung im Frequenzbereich w...@ + dw und im Drehimpulsbereich 
L...1+ dl, so wird 


Sut = Su: 200 er = Cyl (2) TE +(e? 1) JB, (19), 
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worin 
4h" e? 


303 m2 


~ 


52:10 erg cm? sec 


OF Fig 


ist und die Exzentrizitat 


2 2E / hl \2 
e=  1/1+ e —— NG 
| a dol m er 


durch E, Z und / ausgedriickt werden kann. Damit liBt sich die Strah- 
lungsleistung S,,; als Funktion von FE, Z,/ und w berechnen. Die GréBe 


jae) 
WH? =f Sy idl (20) 
0 


gibt die klassisch berechnete Strahlungsleistung eines Elektronenstroms 
von der Dichte 1 fiir beliebiges E, Z und w je Frequenzeinheit. W,*!) 
wurde fiir einige Energien und Frequenzen mit der entsprechenden 


quantentheoretischen GréBe Ws Ww, verglichen. Es zeigte sich 
270 


eine gute Ubereinstimmung und zwar nicht nur bei kleinen Werten von 
v/y,; Z.B. erreicht die Abweichung bei E =0,8eV selbst fiir ¥/¥,=0,5 
erst etwa 15%. 

Man kann ferner, wie hier nicht naher ausgefiihrt werden soll, die 
Anfangsneigung der Kurve fiir S,,; als Funktion von /, also die GréBe 


ele = Cul) (Be (21) 


unter gewissen Bedingungen mit den entsprechenden quantentheoreti- 
schen Ergebnissen vergleichen, indem man den Differentialquotienten 
(21) durch den Differenzenquotienten ersetzt, und erhalt gute Uberein- 
stimmung. 

Diese Ergebnisse rechtfertigen die Verwendung der klassischen Rech- 
nung auch bei gréBeren Frequenzen zu Abschatzungen iiber die an den 
quantentheoretischen Formeln notwendigen Korrekturen. 

Fig. 4 gibt die Kurven fiir S,, ; fiir E =0,8 eV und vier verschiedene 
Frequenzen. Wahrend fiir die kleinste Frequenz (v/v, = 0,005) die Dreh- 
impulszahlen / der zur Strahlung wesentlich beitragenden Bahnen von 
0 bis etwa 200 laufen, verschiebt sich dieser Bereich mit wachsender 
Frequenz nach kleineren /; fiir »/y,=0,9 sind nur noch Bahnen mit 
l=0 bis 7 maBgebend. 

Die fiir héhere Elektronenenergien EF giiltigen Kurven sollen hier 
nicht wiedergegeben werden. Sie zeigen, daB sich mit wachsendem F 
der Schwerpunkt der Ausstrahlung immer mehr nach kleinen Dreh- 
impulszahlen / verschiebt, daB Erhohung der Energie also ebenso wirkt 
wie Anniherung an die kurzwellige Grenze. Das genauere Verhalten 
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von S,, ,geht aus der weiter unten zu besprechenden Fig. 5 hervor. Auch 
diese Ergebnisse iiber die. maBgebenden Drehimpulszahlen/ sind in 
Ubereinstimmung mit einem quantentheoretischen Ergebnis von 
GUGGENBERGER#, ndmlich mit den Konvergenzeigenschaften der von 
ihm abgeleiteten nach wachsenden Drehimpulsquantenzahlen fort- 
schreitenden Reihe [seine Formel (47) |. 

Da durch E und / eine bestimmte Hyperbelbahn und damit auch ihr 
Perihelabstand festgelegt ist, kann man ohne weiteres angeben, welche 
Bahnen in ein Ion von gegebenem Radius eindringen oder fiir welche 


JSw,l 


I “ ma WwW 
Jy = 9005 005 OS a9 


Fig. 4. Strahlungsleistung je Frequenz- und Drehimpulseinheit fiir die Elektronenenergie E = 0,8 eV und 
Z=1 fiir verschiedene Frequenzen als Funktion des Drehimpulses 


Bahnen die fiir die Ausstrahlung wesentliche Bahnstrecke eine Ent- 
fernung vom Ion erreicht, die etwa der Halfte des mittleren Abstandes 
zweier Ionen entspricht. Damit zerfallt fiir gegebene Ionen und fiir eine 
gegebene Plasmadichte die von der S,, -Kurve und der Abszissenachse 
begrenzte Flache in drei Teile &, F und F,, wobei F demjenigen Bereich 
entsprechen soll, in dem mit dem Coulombschen Gesetz gerechnet werden 
kann, wahrend fiir / eine Korrektur wegen des Eindringens der Bahnen 
(Tauchkorrektur) und fiir A eine Korrektur wegen des Einflusses der 
Nachbarionen (Dichtekorrektur) nétig ist. Nur wenn A und K<F sind, 
ist keine Korrektur der Ergebnisse erforderlich. 

In welchen Bereichen von Elektronenenergien und Frequenzen auf 
Grund dieser Betrachtung Korrekturen angebracht werden miissen, 
ist aus Fig. 5 zu ersehen. Hier sind folgende Perihelabstande 7,;, als 
Funktion der Energie oder der Temperatur aufgetragen: 


1. Mit der Bezeichnung ,,Maximum der Strahlungsleistung“ die- 
jenigen Perihelabstande, fiir die die S,i:-Kurve ihr Maximum erreicht, 
2. mit der Bezeichnung ,,minimaler Perihelabstand‘ diejenigen Ab- 


stande, unterhalb deren nur noch 5% der gesamten Strahlungsleistung 
liegen, und schlieBlich 
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3. mit der Bezeichnung ,,maximaler Perihelabstand“‘ diejenigen Ab- 
stande oberhalb deren keine wesentliche Strahlungsleistung mehr vor- 
handen ist. 


Alle Kurven gelten fiir V/VyK 1; wahrend aber die unter 1. und 2. 
genannten Perihelabstande fiir kleine »/y, von dieser GréBe unabhangig 
sind, hangen die ,,maximalen Perihelabstande“ von v/v, ab und werden 
daher durch  verschiedene 
Kurven mit »/», als Para- 
meter wiedergegeben. 

Man ersieht aus Fig.5 4? 
z.B., daB fiir E21eV die 
Tauchkorrektur zu_beriick- 
sichtigen ist, die Dichtekor- 
rektur dagegen bei 10! Ionen 
je cm nicht. Fiir gréBere 7 
Energien wird die Tauch- 
korrektur immer wesent- ,_-s 
licher, bis schlieBlich die 
Elektronenhiille kaum noch 7% 
eine Rolle spielt und das un- 
abgeschirmte Kernfeld wirk- 
sam ist. Selbst fiir kleine 
Ionendichten wie sie in den 
Sternatmospharen vorkom- 
men, macht sich bei sehr 
kleinen Werten von 7/7, 
(Radiowellen) der EinfluB w”™ 


/onenatstand on! Si, 
tir N;=70%m* 


RS) 

SJ 

& 

/onenabstand & 
ete 

Ni 

y 


fir N; = 70% om 


Cowlombield des /ons 
_tonen=_ 
radius 
Elektronenhille 


Coulombseld 
des Kerns 


: 7 70 700 1000 E, 
der Nachbarionen bemerk- eV 

‘ : Fig. 5. Perihelabstande “min der Elektronenbahnen als 
bar. In Fig. 5 ist durch Ponkton det (Enexie 2 


Punkte ein Beispiel angedeu- 

tet, das bei der Sonnenkorona vorliegt: Temperatur 10®°K, Ionendichte 
108 cm’, Beobachtung bei 1 cm bis 10 m Wellenlange. Fiir diesen Fall 
wurde die notwendige Korrektur schon von G. BURKHARDT, G. ELWERT, 
A. Unsétp" auf einem Wege berechnet, der von dem hier eingeschlage- 
nen nicht wesentlich verschieden ist. 

Den Einflu8 der Nachbarionen kann man in erster Naherung dadurch 
beriicksichtigen, daB man den auf die Flache & entfallenden Bruchteil 
der Strahlungsleistung einfach fortlaBt. Wenn man namlich diejenige 
Strahlung berechnet, die nicht auf einer vollen Hyperbelbahn sondern 
einem beliebigen Teilstiick ausgesandt wird, so findet man, daB der 
groBte Teil der Strahlung in Entfernungen vom Ion emittiert wird, die 


11 BurcKHARDT, G., G. ELwert u. A. Unséip; Z, Astrophys. 25, 310 (1948). 
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von derselben GréSenordnung wie der Perihelabstand sind. Man macht 
also keinen groBen Fehler.wenn man nur diejenigen Bahnen beriick- 
sichtigt, deren Perihelabstand kleiner als der halbe mittlere lonenabstand 
ist, und die anderen Bahnen den Nachbarionen zurechnet. 

Die Tauchkorrektur kann man folgendermaBen abschatzen. Man 
berechnet ein Thomas-Fermi-Modell fiir das betreffende Ion und sein 
Potential, sowie die Elektronenbahnen im Innern des Ions fiir die in 
Frage kommenden Energien und Drehimpulse*. Man denkt sich dann 
das Ion in konzentrische Kugelschalen zerlegt und approximiert das Feld 
in jeder Schale durch ein Coulomb-Feld mit einer geeigneten effektiven 
Kernladungszahl. Mittelt man dann quadratisch iiber die effektiven 
Kernladungszahlen der einzelnen Schalen unter Beriicksichtigung der 
Aufenthaltsdauer des Elektrons in jeder Schale, so erhalt man eine ge- 
mittelte effektive Kernladungszahl Z,4,, die von E und / abhangt. Da- 
mit bekommt man im Gebiet der eindringenden Bahnen eine korrigierte 
S,, -Kurve und eine SOBER Flache Fj, die an Stelle der Flache Fy 
bei der Berechnung von W(*”) zu benutzen ist. 

Natiirlich ist dieses bsbe Verfahren nur sinnvoll, wenn die sich er- 
gebende Korrektur relativ klein ist. 


3. Anwendungsbeispiel 

Wir betrachten nun als Anwendungsbeispiel die kontinuierliche 
Emission und Absorption des Hg-Hochdruckbogens im Ultrarot. Eine 
vorlaufige Theorie dieses Spektrums wurde schon vor einigen Jahren 
vom Verfasser!® 18 entwickelt. Wahrend aber die damals vorliegenden 
experimentellen Untersuchungen in bezug auf den Absolutwert der 
Strahlungsleistung nur als Schatzungen bezeichnet werden konnten, 
sind neuerdings im Ultrarotspektrum des Hg-Bogens absolute Strahlungs- 
messungen von J. BoHDANSKy!* ausgefiihrt worden, so daB jetzt die 
Durchfiihrung einer genaueren Berechnung auf Grund der hier abgelei- 
teten Formeln fiir den Emissionskoeffizienten ¢, und Absorptions- 
koeffizienten «, eines isothermen Plasmas lohnend erscheint. 

Allerdings sind fiir den von BoHDANSKY untersuchten wandstabili- 
sierten Bogen die Achsentemperatur und die Querschnittsverteilung der 
Temperatur nicht genau bekannt. Da der Bogen aber in seinen Daten, 
vom Gasdruck abgesehen, dem UV-Standard von Osram 4hnlich ist, 
wurden dessen Daten (vgl. 1*) der folgenden Rechnung zugrunde gelegt. 
Mit Hilfe der Formeln (10) und (41) wurden «, und «, als Funktion des 
Abstandes y (—~R<r<-+R) von der Bogenachse berechnet. Daraus 

* Fiir das im folgenden Beispiel behandelte Hgt-Ion wurden diese Rechnungen 
von Herrn Dipl.-Phys. J. BRUNNER durchgefiihrt. 

2 Hettner, G.: Z. Physik 131, 385 (1952). 

18 HetrNner, G.: Z. angew. Phys. 6, 209 (1954). 

M4 Boupansky, J.: Z. Physik 149, 383 (1957). 
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folgt dann fiir Strahlen, die die Bogenachse senkrecht durchsetzen, die 
Durchlassigkeit D und das Absorptionsvermégen A des Bogens 


+R 
[ap (r) dr 


tee tS gee) ER 
DrR=e -R pen Tee ee DTS 
und sein Emissionsvermégen (bezogen auf die Flachen- und Raum- 


winkeleinheit) 


Ry°70” 
in Wem sec 


+R 
&, = f{ s,(r).D* dr 


—R 


Das Ergebnis fiir das 
Spektralgebiet von 2 bis 
500 w Wellenlange oder % 
y=6-10" bis 1,5-10!4sec! 
wird durch die eo ehaee 60 
Kurve in Fig. 6 wieder- 4 
gegeben. 

Die  Tauchkorrektur 
wurde in der oben ange- 
gebenen Weise berechnet. 0? 3-107 08 370% (sec) 


Das Emissionsvermégen Fig. 6. Emissionsvermégen ®y und Absorptionsvermégen A 


erhodht sich durch diese des Hg-Bogens im UV-Standard als Funktion der Frequenz 
: oder Wellenlange 


Korrektur um so mehr, 
je hoher die Frequenz ist. Die ausgezogene Kurve in Fig. 6 stellt das 
Ergebnis einschlieBlich der Tauchkorrektur dar. 

Fiir das Emissionsvermégen &, ergibt sich also in der Frequenzskala 
ein Maximum in der Gegend von v= 5 - 10! sec (60 uw), das folgender- 
maBen zustande kommt: Geht man von hohen zu niedrigen Frequenzen, 
so steigt das Emissionsvermégen zunachst an, weil fiir einen immer 
gréBeren Bruchteil von Elektronen die kurzwellige Grenze unterschritten 
wird. Da das Absorptionsvermégen aber ebenfalls wachst, so tritt eine 
wesentliche Selbstabsorption ein. Infolgedessen stammt die nach auBen 
gelangende Strahlung nicht mehr aus den achsennahen, heiSesten Teilen 
des Bogens, sondern hat ihren Ursprung in achsenferneren kalteren 
Schichten. Das Emissionsvermégen sinkt daher mit weiter abnehmender 
Frequenz wieder ab. 
Bezieht man aber das Emissionsvermégen auf die Wellenlangenskala, 
wie es in! geschah, so bekommt man im langwelligen Ultrarot kein 
Maximum, sondern einen monotonen Anstieg mit wachsender Frequenz 
bis zu der Gegend, in der hy=kT. 

In diese Ergebnisse geht wesentlich die effektive Ionisierungsspan- 
nung U.¢ im Plasma ein. Uber diese GréBe werden in der Literatur 
verschiedene Ansichten geduBert. Zuletzt wurde die Frage nach der 
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Bedeutung und dem Wert von U, von G. ECKER und W. WEIZEL® 
O. THEIMER!® und W. Gornc, H. Meter, H. MErnNen!’ diskutiert. De 
Verfasser ist der Meinung, daB eine scharfe Grenze tiberhaupt nicht seh: 
sinnvoll ist und hofft, auf diese Frage an anderer Stelle zurtickzukommen 
Hier wurde in Ubereinstimmung mit?’ U,g~g=9,4 eV, also 1 eV unte 
der Ionisierungsgrenze des freien Atoms angesetzt, entsprechend de 
Tatsache, daB die héchsten Terme des Hg-Atoms bis zu dieser Grenz 
so dicht liegen, daB ihre Verschmierung zu einem Kontinuum unter det 
hier vorliegenden Bedingungen angenommen werden kann. 

Diese schwer iibersehbare Beeinflussung der Ionisierung durch di 
elektrischen Mikrofelder im Plasma bringt eine gewisse Unsicherheit i1 
die Berechnung von ¢, und «,. Wenn man iiberhaupt mit einer Ioni 
sierungsgrenze rechnet so hangt diese zweifellos von Druck und Tempe 
ratur ab. Da nun U,; im Exponenten eingeht [Formeln (10) und (11)] 
kann diese Abhangigkeit einen erheblichen EinfluB auf den Verlauf vor 
é, und «, mit Druck und Temperatur haben. Es wird z.B. bei 6000° k 
durch eine Herabsetzung von U,s; um 0,35 eV bereits eine Verdoppelung 
von ¢, und «, bewirkt. Dieser Einflu8 ist unabhangig von der Frequen: 
und muB sich sowohl bei dem hier behandelten Bremskontinuum wie be 
den Rekombinationskontinua bemerkbar machen. Vielleicht ist hieraw: 
die Tatsache zuriickzufiihren, daB nach den Messungen von BOHDANSK3 
die Ultrarotstrahlung mit dem Druck starker als druckproportional an: 
steigt, wie es nach (10) und (41) sein miiBte, wenn man U,¢, als eine 
Konstante ansieht. 

Ein Vergleich unserer in Fig. 6 dargestellten theoretischen Ergebnisse 
mit den Messungen von Bonpansky (seine Fig. 10) zeigt, daB nicht nu 
die GréBenordnung des Emissionsvermégens von der Theorie richtig 
wiedergegeben wird, sondern auch der allgemeine Verlauf der Kurve 
Da die berechnete Kurve gegen die beobachtete nach héheren Fre 
quenzen verschoben erscheint [Maximum bei 5 - 10! sec (60 yu) stat 
2,8 - 10! sec? (107 w)] erklart sich ohne weiteres daraus, daB der Rech 
nung das UV-Standard und damit ein Druck von 1,5 at zugrunde liegt 
die Beobachtungen aber bei 700 Torr, also etwa dem halben Druck, ge 
macht wurden. Wie aus (11) hervorgeht ist «, fir hy<kT mit p/p 
proportional. Die Selbstabsorption wird also bei kleinerem Druck auc 
erst bei kleineren Frequenzen merklich werden und der Abfall von & 
daher erst bei kleineren Frequenzen beginnen. 

Eine genaue Ubereinstimmung ist nicht zu erwarten wegen der Un 
genauigkeit der Tauchkorrektur und wegen der Unsicherheit iiber di 
Ionisierungsgrenze einerseits, und wegen der Unkenntnis iiber die genau 


* Ecker, G., u. W. WeizeL: Ann. Physik 17, 126 (1956). 
16 THEIMER, O.: Z. Naturforsch. 12a, 518 (1957). 
7 Gone, W., H. Meier u. H. Meinen: Z. Physik 140, 376 (1955). " 
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Temperaturverteilung im Bogen und der Fehlergrenzen der Beobachtung 
andererseits, die im langwelligen Teil des Spektrums erheblich sind. Bei 
den hdheren Frequenzen kénnen sich auch schon Rekombinations- 
kontinua oder verbreiterte Linien bemerkbar machen, die hier nicht 
beriicksichtigt sind. 

Auch das Einsetzen eines starkeren Absorptionsvermégens in der 
Gegend von 3 - 10!2 sec! (100 u) wird durch die Messungen von Bou- 
DANSKY und durch friihere Messungen bestatigt. 

Es kann also wohl kein Zweifel bestehen, daB das Spektrum des 

Hg-Hochdruckbogens im langwelligeren Teil des Ultrarots im wesent- 
lichen ein Elektronenkontinuum ist. Andere Emissionstrager, wie 
Quasimolekiile, die von F. RéssLeR!§ vor allem zur Deutung des Maxi- 
mums im langwelligen Ultrarot herangezogen werden, kénnen nur einen 
kleinen Bruchteil zur Emission beitragen. Eine Berechnung der spek- 
tralen Energieverteilung oder des Absolutwertes des Emissionsvermégens 
liegt fiir Quasimolekiile nicht vor. Eine Abschatzung!® ergibt Werte, 
die mehrere Zehnerpotenzen kleiner sind als die beobachteten. In der 
Tat ist das von BoHDANSKyY im langwelligen Ultrarot gefundene Maxi- 
mum so flach, daB es bei der Umrechnung auf die Wellenlangenskala 
verschwindet. In dieser Skala ergeben die Messungen einen monotonen 
Anstieg mit abnehmender Wellenlange. Auch aus den alteren Messungen 
von B. Koca®® und W. DasrKEe2 kann das Auftreten eines banden- 
artigen Maximums, wie es von F. ROsSLER angenommen wird, nicht 
vefolgert werden, weil die starke Absorption der Strahlung durch die 
OQuarzwand der Lampe nicht mit geniigender Genauigkeit berticksichtigt 
werden kann. 
_ Es liegen ferner absolute Strahlungsmessungen von H. MAECKER und 
T. PETERS”? am 200 Amp-Kohlebogen vor, dessen Daten gut bekannt 
sind. Die Me8punkte liegen im sichtbaren Gebiet und im UV. Hier 
wird die Tauchkorrektur, bzw. die effektive Kernladungszahl recht groB 
und ihre Bestimmung daher auf dem eingeschlagenen Wege unsicher. 
Ein Vergleich mit den MeBergebnissen erfordert eine Theorie, die das 
Innere der Ionen in strengerer Weise beriicksichtigt. 

Fiir vollstandig ionisierte Gase ist dagegen die hier entwickelte 
Theorie véllig streng. Es gelten fiir den spektralen Emissions- und 
Absorptionskoeffizienten die Formeln (5) bis (7) ohne Korrektur und 
sbenso die Formel (8) fiir die Gesamtstrahlung, deren Verlauf durch die 
Fig. 2 wiedergegeben wird. 


_ 18 RéssiErR, F.: Z. Physik 139, 56 (1954). 
19 WESTPFAHL, K.: Z. Physik 140, 414 (1955). 
20 Kocu, B.: Ann. Phys. 33, 335 (1938). 
21 DauiKe, W.: Z. Physik 114, 205, 672 (1940); 115, 1 (1940). 
22 MarcxkeEr, H., u. T. Peters: Z. Physik 139, 448 (1954). 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Hamburg 


Der Einflu8 der Elektronenpolarisation 
auf den Wirkungsquerschnitt 
fiir Paarvernichtung im Fluge 


Von 
W.R. THEIS 
(Eingegangen am 15. Juni 1957) 


Es wird die Spinabhangigkeit der Paarvernichtung im Fluge berechnet, die eine 
Moglichkeit zur Messung des Positronenspins gibt. 


Nachdem sich gezeigt hat, da die schwachen Wechselwirkungen 
gegeniiber Raumspiegelung und Ladungskonjugation nicht invariant 
sind, ist es wichtig geworden, auch den Polarisationszustand von Posi- 
tronen zu untersuchen. Im folgenden soll der differentielle Wirkungs- 
querschnitt fiir Paarvernichtung im Fluge fiir beliebige Spinrichtungen 


von Positron und Elektron explizit angegeben werdent. 

Im Anfangszustand liegen ein freies Positron und ein freies Elektron 
(Impuls Ps und p_) vor, im Endzustand zwei Photonen (Impulse Rund R’). 
Als Bezugssystem werde das Massenmittelpunktsystem gewahlt. Dann 
gilt 

p.=—p., i ‘ P=—m, k= 2, p=(6,| 


Dyer Piece yee, C1981, p-e-cosO =(k f,), @ = Azimut von k um py 


Die Spinzustande von Positron und Elektron werden durch die 
Angabe der Richtung vollstandig gekennzeichnet, in die der Spin im 
Grenzfall kleiner Geschwindigkeiten weist. Diese Richtungen seien 
fiir Positron bzw. Elektron durch Polarwinkel #, g bzw. 8, @ mit den 
jeweiligen Impulsen als positiven Achsen beschrieben. Der Zustand 
9=0, =a wird auch durch (+—) abgekiirzt [entsprechend (++ +), 
tps lets ds 

Lineare Polarisation des Photons (R) in der {k, p,-Ebene bzw. 
senkrecht dazu wird durch || bzw. | bezeichnet, rechts- bzw. links- 


1 Inzwischen erschien eine Arbeit von L.A. PAGE [Phys. Rev. 106, 394 (1957) ] 
in der die wesentlichen Ergebnisse teils implizit enthalten sind. Da dort jedoch 
nur spezielle Polarisationszustande von Positron und Elektron betrachtet werden 
geben die Rechnungen hier vielleicht eine niitzliche Erganzung. 
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airkulare durch R bzw. L. In der Bezeichnung || | bezieht sich das erste 
Zeichen auf das Photon vom Impuls 2, das zweite auf das vom Impuls k’, 


Fiir den Wirkungsquerschnitt erhalt man in medrigster Ordnung2 


df) e 1 


9 | 9 
AG aah oe ele |M a 
° 4874 [1 — B2 cos? BO}? | | : 


(1) 


4 mc? : 

BO aes rah: sae ee re 
iM — oh v(p,) [e'p_—tk—m) ep_-k'4+ e(ip_—ik’—m)e'p ski ulp_), 
e, e’ = Polarisationsrichtungen der Photonen 


a 3h 2 
Pp == p' Vu , Vu Vy i Vy Vu a 28, v 
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O(p,) =cos 5 #0, (f,) —sin > e?5_G)  GF=y—4, 
Fe _ 8 ig/2 Sarhy, ae ei hae = D 

u(p_) = cos = eu, (p_) +sin — u_(p_) Qo=O+ @. 


Fiir spezielle Photonen- und Positron-Elektron-Polarisation hat M 
folgende Gestalt: 


| LR 
ee (=) Hn, 1166 TTI Sarr Mm, | =m, | o | 0, 
(++) —(——) Jmyt+ms —m,+ m5 0 0 M, | Ms m, ms 
ee) (—t)] mm, Ms oO; 0 O.. 1-0 Ms | Mz 
=) —(—+) ) O —im,| im, Oreo —m| ™ 


(++) + (——) steht fiir die halbe Summe der Zustande (+ ++) und 
(——). Diese Kombinationen sind Eigenzustande zu CP (C = La- 
dungskonjugation, P = Raumspiegelung). 


m,=1, m,—f, m,=—fsin?O, ms=fysinO@cosO, 0) 
m, = Bysin@. 
Daraus erhalt man 
[Mj = + m3)? ay + m§ as + 2 (mg + mg) Mz Ag | 
he . 
[Mj = 0 ay + mg ag + 2 My yy | es 
Lil 


[Mer = ay + M3 dy + 2M My My 
LE 


z 2 2 / 5M, A. 2m.M,a 
|Mlzxr = me Ay + Mg Ag+ M4 Ag+ 2Mg Mg Aq 3—— 2MgM4 24 2M; 1M4 M34 
LR 


2 Jaucn, J.M., u. F. Ronriicu: Theory of Photons and Electrons, S. 263. 
Cambridge Mass.: Addison Wesley 1955. 
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mit den Abkiirzungen . 
2a, =1 + cos&cos 8 F sind sin F cos ( + ¢) ) 
2 
203 — 1 —cos@cos 8 F sind sin B cos (G — p + 2H) | 


2a1,= + (cos® + cos 8), (4 
34 

24,4 = cos#sin # cos (PV + D) + cos # sin # cos (gp — ®) 
23 

2a,4= +sin9cos (p — ®) + sin bcos (p + ®). | 


Die Gln. (1) bis (4) geben den differentiellen Wirkungsquerschnitt fu 
den allgemeinen Fall der Positron-Elektron-Polarisation. Wird die Pola 
risation nur eines Photons gemessen, dann hat man iiber die beide: 
Polarisationsrichtungen des anderen zu summieren. Wird die Photon 
Polarisation iiberhaupt nicht gemessen, dann gilt 
espe re ees Ee ee ae 

+ B? y*sin?O cos? - as + 6? y? sin? O a, + 26? sin? O cos O agg}. 


(5 


Der Wirkungsquerschnitt zeigt starke Spinabhangigkeit. Fiir O=1 
verschwindet er aus Drehimpulserhaltungsgriinden, wenn die beide 
Spins parallel stehen, fiir antiparallelen Spin dagegen ist er ungleicl 
Null: 

doy _, _-y® 62 sin?@(1 + cos? @) 

doy) aa 1 + B2(1 + sint @) 


Bei endlichem Winkel wird oberhalb einer bestimmten Energie da 
Verhaltnis / gréBer eins. 

Meist wird bei Experimenten das Elektron im Laborsystem ruhen 
daher seien anhangsweise noch die Transformationsformeln fiir diese 
Fall angegeben: (gestrichene GréS8en im Labor-System) 


Photon: w’, 0’, 6’ = @ Elektron: p= 0; ¢€.=m 
Positron: P, é, pr=s2—m, p= \?'| 
, 26% — m2 io 


6 Sees Laer EASA 
m : e+ pcos@’ 


p= =2 4, wo = (6 + pcos @). 


Herrn Dr, H.-J. Borcuers danke ich fiir Diskussionen und Kontrollrechnunge 
in Spezialfallen. ‘ 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Heidelberg 
und dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Hamburg 


Der Einflu8 der Polarisation 
auf die Wirkungsquerschnitte 
fur Moller- und Bhabha-Streuung 


Von 
KLAUS BOCKMANN, GUSTAV KRAMER und W.R. THEIS 


(Eingegangen am 10. Oktober 1957) 


Die Polarisation von Elektronen und Positronen kann durch Streuung an ausge- 
richteten Elektronen bestimmt werden. Dazu ist die Kenntnis des Streuquer- 
schnitts nétig. Dieser war jedoch nur fiir den Spezialfall paralleler bzw. antiparalleler 
Orientierung der Spins gegeneinander bekannt*>!, der sich experimentell nicht ver- 
wirklichen 1aBt. Der differentielle Wirkungsquerschnitt fiir die Streuung longitu- 
dinal polarisierter Elektronen und Positronen an ruhenden beliebig polarisierten 
Elektronen wird explizit angegeben. 


Die Ausgangsformeln fiir die Berechnung der Streuquerschnitte fiir 
Elektron-Elektron und Elektron-Positron-Streuung sind in der Literatur 
bekannt? und sind in niedrigster strahlungstheoretischer Ordnung ge- 
wonnen. Im Gegensatz zu den urspriinglichen Rechnungen von M@LLER?® 
und BHaBuHA‘ wird iiber die verschiedenen Spinzustande im Anfangs- 
zustand nicht summiert. Es wird vielmehr angenommen, daB die aus- 
gerichteten im Laborsystem ruhenden Elektronen den Spinerwartungs- 
wert $/2 haben und die einfallenden Teilchen longitudinal polarisiert sind 
mit dem Spinerwartungswert &/2 in Einfallsrichtung **. 

p sei der Anfangsimpuls der zu untersuchenden Elektronen bzw. 


Positronen, p' der Impuls der Elektronen nach der Streuung. Die 
Formeln werden im Laborsystem angegeben, die im Schwerpunktsystem 


-* In einem Blaudruck von C. J. Mutiriw und G. W. Forp, der nach Beendi- 
sung dieser Rechnungen erschien, wird auch der allgemeinere Fall im Schwerpunkt- 
system behandelt. Einer der Verfasser (W. T.) dankt den Autoren fiir eine brief- 
iche Auskunft iiber zwei Versehen in den betreffenden Formeln (8) und (9) ihres 
Blaudrucks. Anmerkung bei der Korrektur: Publiziert in Phys. Rev. 108, 477 (1957). 

xk f—c=1 gesetzt. 

1 FRAUENFELDER, H., A.O. Hanson, N. Levine, A. Rossi u. G. DE PASQUALTI: 
Phys. Rev. 107, 643 (1957). — Bincer, A.M.: Phys. Rev. 107, 1434 (1957). 
2 Jaucu, J.M., u. F. Rourxicu: Theory of Photons and Electrons, S. 252—261. 
Cambridge, Mass.: Addison Wesley 1955. 

3 MotterR, C.: Ann. d. Phys. 14, 568 (1932). 

4 Buasua, H.J.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 154, 195 (1935). 
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geltenden Formeln sind im Anhang beigefiigt. Im Laborsystem ist es 
zweckmabig, den Streuquerschnitt durch die kinetische Energie q der 
Elektronen nach der Streuung in Einheiten der Elektronenmasse m aus- 
zudriicken, y sei die Energie der einfallenden Elektronen bzw. Positronen 
in Einheiten von m. Der differentielle Wirkungsquerschnitt lautet 
dann, wenn p? =pi=y*—1 und bp’? = p'?=(q¢+1)?—1 und 7 der 
, klassische Elektronenradius“ e?/47 mc? ist 


__ 2 dqdg J oe p’ > p\) 
do = RA A+ EBLE E) + ECE (8 (1) 
oder 
do = 73 444? S4 sé(B+ dea C) cos a + 
Ved \ \ Y= 4 2) 


4 s€ 2a VY—1— 9% sin & cos o 


At 


In (2) bezeichnet « den Winkel zwischen > und s, und » das Azimut 
von P’, gemessen in der zu p senkrechten Ebene. s hat das Azimut 
@=0. s ist der Betrag von $s. 

Die GréBen A, B und C hangen nur von y und q ab und sind fiir 
Elektronen und Positronen verschieden. Fiir Elektron-Elektron- 
Streuung (Megller-Streuung) gilt: 


ites ei StL 2 } 
A ikea. Ga ade 
x 2y + 2y 41 alysis} 
B= 1 £5 Qy2 + g2 (3) 
q(y —1—4) oe ie as ae, | 
(eee ig 290 Laty enasieny 
Fae atts ie Lea) | 
Fiir Positron-Elektron-Streuung (Bhabha-Streuung) ergibt sich: 
ee 1 
A g?(y + 1)2 {y? (y r 1)? q(y + 4 —4q)X 
x (27? + 4y +4 —ya+ P49) + 2P(y+2)} 
Sra ivod We (4) 
5 = mips ae, ONG? sg — T= Sy a2 y5) 
Ne AY om 


Bei der Meller-Streuung verschwindet der dritte Term in (1), wenn die 
beiden Elektronen nach der Streuung gleiche Energien haben. Dieser 
Spezialfall lag bei der ersten Anwendung vor?. Bei der Bhabha- Streuung 


verschwindet C fiir g = re , d.h. nicht fiir gleiche Energien von 


Elektron und Positron nach der Streuung. Man bemerkt, daB 0 <q <y-1 
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ist, so daB C nur fiir y > 3 verschwinden kann. In diesen Fallen ist dann 
der Streuquerschnitt nur vom Kosinus des Winkels zwischen der Spin- 
richtung und der Impulsrichtung des einfallenden Teilchens abhangig. 

Bei der Positron-Elektron-Streuung wird im allgemeinen auch der 
Streuquerschnitt fiir den Fall interessieren, daB das Positron nach der 
Streuung beobachtet wird. Bezeichnen wir den Impuls des Positrons 


nach der Streuung mit pb" und mit q’ die kinetische Energie des Positrons 


nach der Streuung, so folgt aus (1) fiir den Streuquerschnitt mit p”? = 


Bec. t1)°—4 


9 d Ge ig iy SS fs ge ie 
donner lareaeh)isce eZ} 
oder 
9d 
do="7 fe {4 +s8(B +2) cosa + 
‘(yp ) is (6) 
BY peo TZ OE Csina cos} 
‘aie 
g’ ist das Azimut von p”. Es ist: 
3 ye : 2 2 Meyalten pe 
peer mtyiicage rt) 17) (g' 42) x 
Rhee ay +i yg 1 @ -9'*) 2(y—1= 9)? (y +-2)} 
B= 1 . , 12 , = va 2 (7) 
pT pa Wg +2 ay —2y") 
a , , 
C= (q'+1) (y — 29’ — 3). 


(y—1—q'/)(y +1) 


Aus Gl. (7) entnimmt man, daB C in diesem Fall fiir g’ = ” = 3 verschwin- 


det. In den folgenden beiden Spezialfallen hangt der Wirkungsquer- 
schnitt gleichfalls nur vom Kosinus des Winkels zwischen § und der 
Impulsrichtung des einfallenden Teilchens ab: 

4. § steht senkrecht auf dem Impuls eines auslaufenden Teilchens; 
dann fallt der letzte Summand in (1) bzw. (5) fort. 

2. Die Vektorkomponente von § senkrecht zum Strahl, d.h. senk- 
recht zu p , steht ihrerseits senkrecht auf der Streuebene; dann wird 
das Azimut gm = 2/2, und der letzte Summand in (2) bzw. (6) verschwin- 
det. 

Anhang 


Die Formeln fiir do im Schwerpunktsystem lauten: 


tem gfe (4 +906 F)s3e(F 


Dabei ist y die Energie der Teilchen in Einheiten von m, v4 ist der Impuls der 
>. 
longitudinal polarisierten Teilchen vor der Streuung, p’ ihr Impuls nach der 
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dy taser nt ig Oubeyeichien wintden Ab- 


Streuung. Es ist Pp pr gr und f? = 


lenkwinkel [(p p’) = p2cos @]. $ und &€ beschreiben die Spins im Laborsystem | 
[wie in (1)], alle anderen GréBen beziehen sich aufs Schwerpunktsystem. ‘ 
Die Groen A, B und C hangen nur von @ und y ab, and zwar eh fiir os 


BlektionsStreqang Oe ae a 
Panes a AEA penta ; 4 
C=— aes 1) Cond > | ¥ 


fiir Positron-Elektron-Streuung (Bhabha-Streuung) 


= 1 P 
44 = oso vt — 149° + 9 — 268 + 2641372 + 4) cos + 


+ Bt (6y* + 6y® + 1) cos?@ + 2? B% cos? @ + +4 B8 cost Oo} 


4 ' 
4 B= 6 P= TP + Bt ay OY ey sins: OES Ana 


pen Pas) a + 1) cos*@ — ps vity— 1)" cost i 
ee era is 2y8 p2{— 14 eles 8 — B?) peo gee KiNty a 


Anmerkung bei dey Korrektur: Padahae cttcte bei der Streuung von Ek 
tronen und Positronen an Elektronen werden auch behandelt von A. A. KREsni 
und L. N. Rosentsvetc [J. exper. Theoret. Phys. USSR. 32, 353 geet: > iF og 


, ts Th Sa 
; “UP apua i ja tartha welibileinagd pabiod. tp dasgiot es nf oy 
3 stab Dat ® notinengs dorniN aif asnieg # TNE ste peti 


Toons . jtrrwnk be we atpdobins. . aan a Soy bes 

sundalisT pabaetialaoe coniy engenl ink Tow a taf i721) 

vai = ee sleet ne 
4 i . 7 
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Aus dem Institut fiir Experimentalphysik der Universitat Kiel 


Messung der Absorptionsoszillatorenstarke 
der Magnesium-Interkombinationslinie bei 4571A 


Von 
G. BoLpt 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 12.September 1957) 


Bei der Messung der Oszillatorenstarken von Metall-Resonanzlinien in Absorption 
liegt die Hauptschwierigkeit in der Bestimmung der Teilchendichte N. Wie die 
Erfahrung gezeigt hat, ist die Teilchendichte, die sich bei einer bestimmten Tem- 
peratur T schlieBlich einstellt, keineswegs immer durch die Teilchendichtegleichung 
des betreffenden Metalles gegeben, so da die Berechnung der Oszillatorenstarke 
aus dem experimentell gewonnenen Produkt Nj unter Anwendung der Teilchen- 
dichtegleichung zu einem falschen Ergebnis fiihren kann. 


Um diese Unsicherheit auszuschlieBen, ist ein Verfahren entwickelt worden, das 
mit drei oder mehr als drei gemessenen (N/, T)-Wertepaaren arbeitet und zum 
richtigen Ergebnis fihrt. 

Die Anwendung dieses Verfahrens auf die Magnesium-Interkombinationslinie 
31S, — 33 bei 4571 A liefert die Absorptionsoszillatorenstarke f = 5,0 - 10-°+ 20%. 


Methode 


Wird ein Gas, dessen Absorptionskoeffizient bei der Wellenlange A 
durch k, bezeichnet sei, von Licht der Intensitat J, durchstrahlt, dann 
ist die Anderung der Lichtenergie langs des Weges dx im Wellenlangen- 
bereich von 2 bis A4+dA pro Raumwinkel-, Flachen- und Zeiteinheit 


dI,di =—I,k,dddx. 


Hieraus folgt durch Integration nach 4 und nach x unter der Voraus- 
setzung, daB das Gas lings des ganzen Absorptionsweges / pomceet 
k, also von x unabhangig ist, 


T,, (0) au 
fin aa di=1{ kad. 
Wird die Integration nach A iiber eine ganze Absorptionslinie erstreckt, 
dann ist 


[rae = EIEN f 
: MC 


worin e, m, c die bekannten Naturkonstanten, die mittlere Wellenlange 
_ der betreffenden Spektrallinie, N die Ng ose der absorbierenden 
14% 
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Atome und f die ,,Absorptionsoszillatorenstaérke“ der Spektrallinie be- 
deuten. Es gilt dann 
I, (0) GREE oe 
fry SN. 

Die Absorptionsoszillatorenstarke kann also aus den experimentell er- 
mittelten Werten des Integrales und der Teilchendichte der absorbie- 
renden Atome erhalten werden. 

Wahrend der Wert des Integrals ohne wesentliche Schwierigkeiten 
hinreichend genau zu erhalten ist, ist die Bestimmung der Teilchen- 
dichte, wie die Erfahrung gezeigt hat, nicht problemlos. Bestimmen wir 


0 LN 0 InN — 


Fig.1au. b. Darstellung der spektroskopisch ermittelten Produkte N’f gegen die aus der Temperatur nach 
der Dampfdruckgleichung ermittelten Teilchendichten in logarithmischen Koordinaten 


namlich die Teilchendichte aus der Gastemperatur unter Anwendung 
der Dampfdruckgleichung, dann ist es durchaus méglich, daB wir aus 
Messungen bei verschiedenen Temperaturen fiir die Oszillatorenstarke 
Ergebnisse erhalten, die weit mehr voneinander abweichen, als es Fehler- 
abschatzungen zufolge zuldssig ist. Das bedeutet aber, daB dann bei 
héchstens einer Temperatur die Teilchendichte den Wert gehabt hat, 
der sich aus der Dampfdruckgleichung ergibt. 


In einem solchen Falle mu8 zunachst untersucht werden, ob die 
Teilchendichte zur Zeit des Experimentes bereits den zu der betreffenden 
Temperatur gehérenden stationaren Zustand erreicht hatte. Dies kann 
einfach dadurch geschehen, da8B untersucht wird, ob die einzelnen Auf- 
nahmeserien, die zu bestimmten Temperaturen gehéren und sich iiber 
jeweils mehrere Stunden erstrecken, in sich einen Gang haben. 


Stellt es sich heraus, daB bei jeder Temperatur ein stationarer Zustand 
geherrscht hat, so daB die Abweichungen von der Dampfdruckgleichung 
nicht durch eine zu kurze Vorheizzeit erklart werden kénnen, also auch 
nicht durch langeres Vorheizen beseitigt werden kénnen, dann muB nach 
einem Verfahren gesucht werden, welches aus den vorhandenen MeB- 
werten das richtige Ergebnis fiir f liefert. | 
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Hierzu machen wir die folgende Uberlegung, bei der wir die aus der 
Dampfdruckgleichung berechnete Teilchendichte mit N, die aus spektro- 
skopischen Messungen erhaltene mit N’ bezeichnen wollen: 


Wird ein Metalldampf langsam abgekiihlt, dann sollte die aus der 
Dampfdruckgleichung berechnete Teilchendichte N stets proportional 
dem aus spektroskopischen Messungen erhaltenen Produkt N’} sein, 
d.h. wenn in einem Diagramm In N’f und In N gegeneinander aufge- 
tragen werden, dann miiBte sich eine Gerade der Steigung 4 ergeben, die 
die In N’f-Achse im Punkte In? schneidet (Fig. 4a). 

Abweichungen der Teilchendichte N’ von der berechneten Dichte N 
auBern sich nun so, da8 in dem genannten Diagramm die Wertepaare 
(In N’f, InN) keine Gerade liefern, sondern 
eine Kurve (Fig. 4b). 


In dem Bereich der Kurve, in dem deren InNf x 
Steigung gleich 1 ist, gilt 
d(nN) _ d(InN’f) _ d(InN’) (Np |- 
BAe eT: °F De fa 


Wir machen nun die Annahme, daB in oy 
diesem Bereich nicht nur die Ableitungen vA 
von InN und InN’ nach der Temperatur T, 45° 


1 
if 
1 
| 
! 
i} 
( 
1 
| 
I} 
| 
i 
i] 


sondern auch die Funktionen InN(7) und ee Ca) ae eee 
InN’(T) selbst einander gleich sind. Fig. 2. Graphische Darstellung zur 
: : . Ermittlung der Oszillatorenstarke f 

Zur Bestimmung der Absorptionsoszilla- 445 den gemessenen Wertepaaren 


torenstarke miissen wir also nur durch die N’}; T 
MeBpunkte im (InN’f, InN)-Diagramm eine 
glatte Kurve zeichnen und an diese Kurve die Tangente der Steigung 14 
legen. Diese Tangente schneidet dann die InN’/-Achse im Punkte Inf 
(Fig. 2). 

Um hierbei eine méglichst groBe Objektivitat zu erreichen, wird es 
zweckmaBig sein, diese Aufgabe nicht zeichnerisch, sondern rechnerisch 
zu erledigen. 


Wir werden also die interpolierende Kurve durch 


z—1 
In N’} = > a, (InN)" 
n=0 
beschreiben, wobei z die Anzahl der zur Verfiigung stehenden Werte- 
paare (InN’f, InN) ist. Die Koeffizienten a, sind aus den vorhandenen 
Wertepaaren zu bestimmen. Es folgt 


eo 
d(inN’f) _ n—1 
a Darcey td 
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Der Abszissenwert (InNV),, bei dem der Anstieg der Kurve d(InN’f)/ - 
d(InN) =1 ist, ergibt sich als Lésung der Gleichung 


s—1 
Ame Dd hed, (Im No 
n=0 
wobei nur diejenige Lésung (InN), physikalisch sinnvoll ist, die in dem 
von den MeBwerten iiberdeckten Bereich oder nahe dabei liegt, weil 
die fiir InN’? angesetzte Funktion nur hier gilt. 


Nach unserer Annahme ist (In N’),—=(InN),, so daB 
(In N’f)p = (In'N’)y + (Inf) = (InN), + (Inf) 


und schlieBlich 
z—1 


Inf = (In N’f), — (nN), = 2s an (In NV); — (In N),. 

Fehlerabschatzung. Das Verfahren ist, wie bereits angedeutet, nur 
dann sinnvoll anwendbar, wenn der Punkt P, in welchem der Anstieg 
d(InN’f)/d(InN) =1 ist, in dem von den MeBwerten tiberdeckten Be- 
reich oder nahe dabei liegt. Ob das der Fall ist, kann schon aus den vor- 
liegenden (In N’/, In N)-Wertepaaren ersehen werden. 

In dem genannten Bereich ist es aber praktisch belanglos, welche 
Funktion zur Interpolation verwendet wird, da alle Funktionen hier 
nahezu denselben Verlauf haben. Der spezielle Ansatz der interpolieren- 
den Funktion hat also nur eine unwesentliche Unsicherheit des Ergeb- 
nisses zur Folge, die gegeniiber den in den MeBwerten liegenden Unsicher- 
heiten zu vernachlassigen ist. 

Die durch die Ungenauigkeit der MeBwerte verursachte relative 
Unsicherheit des /-Wertes ergibt sich zu 

df a(N’f)m , 4Nm 

f (Nim Nn? 
wobei der Index m den P am niachsten liegenden MeBpunkt kenn- 
zeichnet, d.h. der relative Fehler des Ergebnisses ist im wesentlichen 
durch die Summe der relativen Fehler eines der (N’/, N)-Wertepaare 
gegeben. 


_ 


Experimenteller Teil 

Die Apparatur. Der Magnesiumdampf wird in einem Absorptions-. 
rohr des Innendurchmessers 6 cm und der Lange 50 cm erzeugt. Dieses 
Rohr ist aus dem hitze- und zunderbestandigen Stahl THERMAX 10A _ 
angefertigt. 

Um das Eindringen von Luft in das AbsorptionsgefaB wahrend des 
viele Stunden dauernden Versuches zu verhindern, wird wahrend des 
Versuches in dem GefaéB ein Argon-Gasdruck von etwas mehr als einer 
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Atmosphare aufrechterhalten. Die Regulierung des Fiillgasdruckes er- 
folgt iiber ein von auBen zu bedienendes Ventil, das durch Aufpressen 
einer »tahlschneide auf gestampftes MgO-Pulver geschlossen wird 
(Fig. 3). Im Gegensatz zu reinen Stahlventilen, die bereits bei Tempe- 
raturen von etwa 500°C verkleben, arbeitet dieses Ventil bei Tempe- 
raturen bis 1100° C einwandfrei. 

Als Material fiir die Fenster des Absorptionsrohres ist Quarzglas 
wegen seiner Unbestandigkeit gegeniiber Magnesiumdampf nicht ge- 
eignet. Auf Grund einer Arbeit von Joun Stronc und R.T. BRIcE! 


eingestampftes 
Mg0- Pulver 


Ventil (im Absorptionsrohr) 
Fig. 3. Ventil ftir das Absorptionsrohr 


tiber die Eigenschaften des Periklas (Beta~-Magnesiumoxyd-Kristall), 
in welcher unter anderem die Bestandigkeit dieses Kristalles yegeniiber 
Calciumdampf bei Temperaturen bis 810°C nachgewiesen wird, wird 
das Verhalten von Periklas gegeniiber Magnesiumdampf untersucht. Es 
zeigt sich, daB Periklas bei Temperaturen bis 800° C auch von Magne- 
siumdampf nicht angegriffen wird. Bei héheren Temperaturen erfolgt 
allerdings eine merkliche Diffusion des Magnesiums in den Kristal] hin- 
ein, die bei 1000 bis 1100° C nach einigen Stunden eine starke Schwarzung 
des Kristalles zur Folge hat. 

Die von STRONG und BricE gemachte Angabe tiber die Lichtdurch- 
lassigkeit des Periklas, wonach bis 2200 A herab keine wesentliche Ab- 
sorption stattfindet, kann fiir die uns zur Verfiigung stehenden Peri- 
klas-Kristalle nicht bestatigt werden: Messungen an einem 5 mm dicken 
Periklas-Fenster ergeben bereits fiir Wellenlangen unterhalb von 3000 A 
praktisch keine Durchlassigkeit mehr (Fig. 4). | 

Da jedoch die zu untersuchende Magnesium-Interkombinationslinie 
315, —33B, bei A=4571 A liegt und fiir diese Untersuchung Tempera- 
turen von mehr als 800°C nicht erforderlich sind, kann Periklas als 
Fenstermaterial verwendet werden. 


1 Joun StronG u. R.T. Brice: J. Opt. Soc. Amer. 25, 207 (1935). 
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Das Problem, die Periklas-Fenster vakuumdicht in metallische Fas- 
sungen einzufiigen, die dann ihrerseits ohne Schwierigkeiten vakuum- 
dicht in die Endflachen des Absorptionsrohres eingeschraubt werden 
kénnen, wird in der Weise gelést, daB das Periklas-Fenster mit einem 
durchbohrten Bolzen auf eine sehr scharfe, in die Stahlfassung einge- 
18 drehte Schneide gedriickt 
D% wird (Fig. 5). Die ,,Leck- 
zahl‘‘ dieser Fensterfassung 
wird bei Temperaturen bis 
| 4100° C zu 
Durchlassigkeit eines i= 3. 4074 cm? sect 


5mm dicken Periklas-~ 
Fensters 


80; t 


60 if 


40 


gemessen, wobei die ,, Leck- 


| ee 


20 ; : 
zahl L durch die Glei- 
i chung 
3000 4000 5000 6000 X.AE dp up A p 
Fig. 4. Durchlassigkeit eines 5mm dicken Periklas-Fensters “RPS eT, iia 


definiert ist, in der V das Volumen des mit einem Leck versehenen Ge- 
faBes, Ap die Druckdifferenz zwischen den Gasen innerhalb und auBer- 
halb des GefaBes und d/dt die durch das Leck verursachte zeitliche 
Anderung des Druckes im 
GefaB ist. 

Zur Aufheizung des Ab- 
sorptionsrohres dient ein 
elektrischer Ofen, dessen 
Heizelement aus zwei hin- 
tereinandergesetzten Spi- 
ralen vom Typ ,,Kanthal 
REH 10—60“ besteht und 
dessen Heizvolumen bei 
einem Durchmesser von 

a a) Sen 10cm eine Lange von 90 cm 

Fig. 5. Fassung der Periklas-Fenster hat. Die verhaltnismaB 1g 

hohe Warmekapazitat der 

Warmeisolierung verursacht zwar eine lange Aufheizzeit, garantiert 

aber andererseits nach Einregelung auf eine bestimmte Temperatur 

ohne weitere Regeleinrichtung Temperaturkonstanz bis auf -L0,5° 

tiber mehrere Stunden. Die Stromversorgung erfolgt iiber einen Regel- 
transformator. 

Zur Temperaturmessung findet ein in den Heizraum eingefiihrtes 
NiCr—Ni-Thermoelement (0,04 mV/°C) Verwendung, das einerseits an 
ein mV-Meter angeschlossen, andererseits in eine Kompensationsschal- 
tung eingebaut ist, so daB gleichzeitig die Temperatur selbst gemessen 
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und die Abweichung der Temperatur von einem festen Wert (Empfind- 
lichkeit des Spiegelgalvanometers in der Kompensationsschaltung : 
10 cm/°C), also die zeitliche Temperaturkonstanz, kontrolliert werden 
kann. 

Als Lichtquelle dient eine Xenon-Hochdrucklampe vom Typ 
XBO 1029, die wegen ihres kontinuierlichen Spektrums und wegen ihrer 
groBen Leuchtdichte fiir diesen Zweck besonders geeignet ist. 


Aufnahmetechnik. Die Xenon-Hochdrucklampe wird durch eine 
Linse in das Innere des Absorptionsrohres, von dort durch eine weitere 
Linse auf einen kleinen Planspiegel und schlieBlich durch einen Hohl- 
spiegel auf den Spalt eines Rowland-Spektrographen abgebildet. Be- 
obachtet wird in der 2. Ordnung. Die Dispersion betragt dort 1,29 A/mm. 


Bei den Temperaturen 


+ = 614 C. bzw...7, = 887° K 
e= 551 C bzw. ,.—824°.K 
t,== 506° CG bzw. 73== 779° K 


werden Aufnahmeserien von jeweils 14 Aufnahmen gemacht. Hierbei 
finden Perutz-Spektral-450-Platten Verwendung. 


Auswertung und Ergebnis 


Wie die Photometrierung der drei Aufnahmeserien zeigt, haben die 
einzelnen Serien keinen Gang in sich, d.h. zur Zeit der Aufnahmen hat 
stets der bei den gegebenen Verhaltnissen zu der jeweils vorhandenen 
Temperatur gehérende stationare Zustand des Magnesiumdampfes ge- 
herrscht. 

Die gemessenen Linienprofile, die infolge ihrer mit der Halbwerts- 
breite des Apparateprofiles vergleichbaren Halbwertsbreite merklich 
verzerrt sind, werden unter Anwendung von Voigt-Funktionen entzerrt 
(Fig. 6). Die Auswertung der entzerrten Linienprofile ergibt die folgenden 
In N’ f-Werte: 

(In N’f), = 23,978 


(In N’ f), = 23,200 
(In N’ f), = 22,322. 


Die zu den In N’ f-Werten gehérenden In N-Werte liefert vermége der 
Beziehung p=NkT die von A. EUCKEN? angegebene Dampfdruck- 


2 Eucken, A.: Metallwirtschaft 15, 64, 65 (1936) bzw. Gmelins Handbuch, 
Bd. 27, Teil A. f 
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gleichung 


user 


log p (mm Hg) = — + 2,500 log T + 3,268 — 


sen a eR RR CY SEH 


(InN), = 37,156 
(InN). = 35,741 
(InN); = 34,585. 


Die durch die (InN’f,nN)-Wertepaare gegebenen Punkte im 
(In N’f; InN)-Diagramm liegen nicht auf einer Geraden. Infolgedessen 
wird die weitere Auswertung nach der eingangs geschilderten Methode 
durchgefiihrt.. Dabei ergeben sich aus den MeBwertepaaren die Koeffi- 
zienten a, der interpolieren- 
den Funktion zu 


ay = — 104,749 
a, =+ 6,49466 
ay = — 0,081 553 


_der Abszissenwert, bei wel- 
chem der Anstieg 


d (In.N’f)/d (InN) 
gleich 1 ist, zu 
(InN), = 33,688. 


Hieraus folgt schlieBlich 


OV Aa ALi A se 5 : s 
“O65 ar GR ir sO2 Q 92 as ‘ fiir die Absorptionsoszillato- 
Fig. 6. Profile der entzerrten Absorptionslinie A= 4571 * 
bei verschiedenen Temperaturen renstarke 
f= 5,010.74 


Fehlerabschatzung. Der relative Fehler des Ergebnisses ist im wesent- 
lichen durch die Summe der relativen Fehler von N’? und N des MeB- 
punktes (m) bei 779° K gegeben: 

Der Fehler d(N’f),,/(N’/),, setzt sich zusammen aus dem Fehler, 
der sich aus den (statistischen) Abweichungen der 14 Aufnahmen der 
Serie von ihrem Mittelwert zu 2% errechnet und der mit 2% abzuschat- 
zenden Unsicherheit, die im Ansatz der Voigt-Funktionen liegt, betragt 
also 4%. 

Der Fehler dN,,/N,, wird batch die in der Temperaturmessung 
liegende Unsicherheit verursacht und ergibt sich aus der Dampfdruck- 
gleichung zu aN. 


10 
Il, 


08 


06 


O4 


Entzerrte Profile 


Q2\}- — = ——$—$_ ——+ — ———4 


Die Unsicherheit bei der Temperaturmessung wird mit dT=+5°K 
abgeschatzt, so da8 fiir N,, ein Fehler von 14% erhalten wird. 
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Der relative Fehler des Ergebnisses kann daher mit 20% abge- 
schatzt werden. 
Die Absorptionsoszillatorenstirke der Magnesium-Interkombina- 
tionslinie 31S, —33P bei 4571 A ist also 
== 5,0.0407% +.20%:, 


AbschlieBend sei der gemessene /-Wert mit den /-Werten verglichen, 
die aus der von E. TREFFtz? wellenmechanisch berechneten Absorp- 
tionsoszillatorenstérke der Resonanzlinie 31S, —31P, (2852 A) bei An- 
wendung der Pauli-Houston-Formel bzw. einer von W. PROKOFJEW 
empirisch erhaltenen Formel fiir das Verhaltnis der /-Werte von Reso- 
nanz- und Interkombinationslinie eines Zweielektronen-Atoms folgen: 

Die aus wellenmechanischen Uberlegungen erhaltene Pauli-Houston- 
Formel? hefert fiir ein Zweielektronensystem das Verhaltnis der Absorp- 
tionsoszillatorenstarken von Resonanz- und Interkombinationslinie: 


Bedeutet f, die Absorptionsoszillatorenstaérke der Resonanzlinie, 

f,; die der Interkombinationslinie, 

A, die Wellenlange der Resonanzlinie, 

A, die der Interkombinationslinie, 

dE die Energiedifferenz zwischen den Zustanden °P, und? 
des ersten Termes im Triplettsystems, 

AE die Energiedifferenz zwischen dem ersten Zustand 17h, 
und dem Mittelwert des ersten Termes °F, ; 9, 

dann ist 


Die Anwendung dieser Formel auf Magnesium liefert mit 


dE/AE = 60,8/13160,2 = 4,62 - 10% 
und 
AAs = 2852/4571 = 0,624 


8 = 2,96 - 1078 


i 


so daB, wenn fiir f, der von E. TREFFTZ berechnete Wert 


A= 1074 
gesetzt wird, 
jg — 49> tO 


in Ubereinstimmung mit dem MeBergebnis erhalten wird. 


3 TreFFtz, E.: Z. Astrophys. 28, 67 (1950). oe 
ee prereee A.C.G., u. M.W. Zemansky: Resonance Radiation 1934, 151. 
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Ausgehend von den Ergebnissen seiner Relativmessungen (anomale 
Dispersion) an Ca, Sr, Ba hat W. PROKOFJEW® eine empirische Formel 
angegeben, die das Verhaltnis der Absorptionsoszillatorenstaérken von 
Resonanz- und Interkombinationslinie der untersuchten Elemente 
einigermaBen gut wiedergibt: 

Bedeutet DE die Energiedifferenz zwischen dem Grundzustand 1S 

und dem Mittelwert des ersten Termes °F, 9, 


wahrend sonst dieselbe Symbolik wie bei der Pauli-Houston-Formel gilt, 


dann ist 
2,44 2 
Domo mre 


Die Anwendung dieser Formel auf Magnesium liefert mit 


dE/DE = 60,8/21891,2 = 2,78- 10-3 


fs — 4,50-10°8 
h 


so daB mit 
h =e 1,674 


fe — 2,50 G 1° 
folgt. 


Herrn Professor Dr. W. LocHtTE-HoLTGREVEN danke ich fiir stets forderndes 
Interesse, ebenso der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir die Uberlassung des 
Photometers und der Osram-Studiengesellschaft fiir die Stiftung einer Xenon- 
Lampe. 


5 PROKOFJEW, W.: Z. Physik 50, 701 (1928). 
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Zur Theorie der réntgenographischen Verteilungskurven 
von Fliissigkeiten und amorphen Stoffen 


Von 
G. VOIGTLAENDER-TETZNER 
Mit 7 Figuren im Text 
(Eingegangen am 15. Oktober 1957) 


Man erhalt experimentell die statistische Haufigkeitsverteilung von Fliissigkeiten 
und amorphen Stoffen, indem man ihre R6ntgenstreuintensitét Fourier-transfor- 
miert. Dabei ist ein Abbrucheffekt nicht zu vermeiden, der die so erhaltene 
,rontgenographische Verteilungskurve“ in charakteristischer Weise verzerrt. Der 
Grad der Verzerrung ist von der GréBe der statistischen Schwankungen der Atom- 
lagen im durchstrahlten Volumen und von der MeBgrenze der Streuintensitat 
abhangig. 

Um diese Einfliisse zu untersuchen, wird zunachst die Gleichung der Streuintensitat 
fur Flissigkeiten und amorphe Stoffe abgeleitet. Sie wird bei Beriicksichtigung des 
Abbrucheffektes Fourier-transformiert, und die erhaltene réntgenographische 
Verteilungskurve wird dann fiir verschiedene Werte der Schwankungen und der 
MeBgrenze diskutiert. Ganz im Gegensatz zur bisherigen Theorie ergibt es sich, daB 
je nach GréBe dieser Werte drei verschiedene Typen von Abstandsbeitragen in der 
Verteilungskurve auftreten. Der Einflu8 des Mittelungsfehlers bei mehratomigen 
Substanzen und des experimentellen MeBfehlers werden untersucht. 


Die Grundlagen zur Bestimmung der Struktur von Fliissigkeiten und 
amorphen Stoffen sind uns seit langem bekannt [DEBYE (1915)], DEBYE 
und MENCKE (1931), ZERNICKE und Prins (1927) ]. Experimentell erhalt 
man durch Fourier-Analyse der korrigierten Rontgen-Streuintensitat die 
sog. rontgenographische Verteilungskurve, die die mittlere Verteilung der 
Atome um jedes Atom des Stoffes herum angibt. WARREN und GING- 
RICH (1934) haben diesen Vorgang zu einer handlichen Methode ausge- 
baut, die dann auch auf eine groBe Anzahl von Substanzen angewendet 
wurde *. 

In jiingerer Zeit haben JAGODZINSKI (1947) und RICHTER und BREIT- 
LING (1951) auswertetechnische und experimentelle Verbesserungen 


* Den umgekehrten Weg haben FourNET und GUINIER (1949) eingeschlagen, 
indem sie versuchen, nach der statistischen Theorie Fliissigkeitsdiagramme zu be- 
rechnen. Hierbei sind jedoch einige zum Teil schwerwiegende Vereinfachungen 
nétig [vg]. GREEN 1952)], so daB die richtige Wiedergabe der Intensitat tiber das 
erste groBe Maximum der Intensitatskurve nicht hinausgeht. Das bedeutet aber, 
wie wir spater sehen werden, daB sich nur der kiirzeste mittlere Abstand der ersten 
Koordination in der Flissigkeit mit dieser Methode erfassen laBt. 
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eingefiihrt. SchlieBlich gelang es HosEMANN (1949, 1950), eine exakte 
Analyse der Grundlagen der Réntgenstrukturforschung zu schaffen, die 
auch fiir die hier betrachteten Stoffe giiltig ist. Trotzdem wurde im all- 
gemeinen bei den praktischen Auswertungen tibersehen, daB die Ver- 
teilungskurve das Quadrat, genauer das Faltungsquadrat (HOSEMANN) 
der Atomdichte wiedergibt und nicht die Atomdichte selbst. Ganz gegen 
das statistische Wesen dieser Strukturen versucht man, aus den experi- 
mentellen Verteilungskurven Strukturmodelle mit prazis definierten 
Atomlagen abzuleiten, ohne Riicksicht auf die vorhandenen Lage- 
schwankungen. Entsprechend findet man in amorphen Substanzen aus- 
gepragte Nahordnungsbereiche, Schichtenpakete usw., die allen stati- 
stischen Theorien [etwa KirKwoop, LEWINSON und ALDER (1952)] 
widersprechen. 


Ebenso wird nicht genug beriicksichtigt, daB der MeBfehler allein 
schon die Extrema in der Verteilungskurve verbreitern mu8B, und Atom- 
lagen nur innerhalb ihrer Fehlerbreiten sich angeben lassen. Beriick- 
sichtigt man weiter, daB durch den Abbrucheffekt der Fourier-Trans- 
formation [HosEMANN und Baccui (1953) ] die Verteilungskurve in ganz 
charakteristischer Weise verdéndert wird [VOIGTLAENDER-TETZNER 
(1955) ], so sind alle Griinde genannt, warum es nétig ist, die Theorie der 
rontgenographischen Verteilungskurve noch einmal zu untersuchen. 


Dazu ist es zunachst erforderlich, eine Gleichung fiir die Streuinten- 
sitat abzuleiten, die alle gesuchten statistischen Parameter enthalt. 
Diese transformiert man unter Beriicksichtigung des Abbrucheffektes 
der Fourier-Transformation in den physikalischen Raum. Die dort ent- 
stehende Funktion besitzt dann ebenfalls alle statistischen Parameter. 
Sie ist in charakteristischer Weise durch den Abbrucheffekt verzerrt 
und entspricht ganz den experimentell gefundenen Kurven. 


1. Die Réntgen-Streuintensitat 


Gesucht ist die Streuintensitat einer Atomanordnung mit fliissigkeits- 
statistischer Haufigkeitsverteilung. Die Intensitat einer beliebigen An- 
ordnung von Atomen hat bereits DEBYE (1915) angegeben. Diese 
Debyesche Gleichung muB als Spezialfall in unserer Rechnung enthalten 
sein. Ebenso miissen die Grenzfalle des Einkristalls einerseits und des 
Gases andererseits aus dem Ausdruck fiir die Intensitat hervorgehen. 


In einer Flissigkeit oder einem festen amorphen Stoff erwarten wir 
a priori kein Gitter, auch nicht in kleinsten Bereichen. Deshalb be- 
trachten wir nicht Gitterzellen, fiir die man den Strukturfaktor zu be- 
rechnen hat [v. LAvE (1948)], sondern die Atome und ihre Lagen allein. 
Die Atome kénnen dabei verschiedene Elektronendichten besitzen, z.B. 
die O-, C- und H-Atome im fliissigen Athylalkohol. 


— 
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Ist x der Vektor im physikalischen Raume, so liegt ganz allgemein 

an der Stelle x; das Atom 7 mit der Elektronendichteverteilung 
0:(% — x) = 9,(x) P(x — x). (1) 

Dabei ist 9;(x) die Elektronendichte des Atoms 7, wenn es am Null- 
punkt lage, P(x—x,) die Punktfunktion nach Ewarp (1940) und der 
Bogen das Zeichen fiir die Faltung [HosEMANN (1950)]. 

Eine momentane Atomverteilung im durchstrahlten Volumen ist 
dann bei N-Atomen in der Substanz 


a 


ooo (x) = S 0; (x) P(x — x). (2) 


Bilden wir nach HosEMANN (1950) das Faltungsquadrat, so finden wir: 


2 A ce he 
00 = > 21 05 (%) @x(— x) P(x — x,) P(x = x) 
i (3) 
= 2 2 0; (*) @x(— x) Pl x — (x; — x)]. 


Dies ist die Abstandsstatistik fiir jedes Atom. Sie gibt uns dieHaufig- 
keit an, mit der andere Atome # in der Umgebung eines beliebig heraus- 
gegriffenen Atoms7 im: Abstande x;— x, anzutreffen sind. Uber die 
Form der Statistiken in der Natur kénnen wir zunachst nichts aussagen ; 
Modelle haben HoSEMANN und SCHOKNECHT (1956) untersucht und ihre 
Verteilungskurve bestimmt. In Fig.1 sind ein solches Modell und seine 
Statistik dargestellt. Wir haben danach auf jeden Fall zu erwarten, daB 
die Statistiken gewisse Haufungen mit Maximis besitzen, wahrend dis- 
krete Abstande im einzelnen nicht festzustellen sind. 

Es ist daher verniinftig, die Abstandsstatistik Gl. (3) durch eine 
Summe GauBscher Verteilungskurven 


Meee e7* ik * 
(uBy)inze 
zu ersetzen, deren Tensor 
at O O 
Te =| 0 Bik 0 : (4) 
0 O Vik 
im physikalischen Raume reziprok zum Tensor 
aj, O O 
T=} 0 Bie 0 (5) 
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im Fourier-Raume ist, wobei T-7-!—41 gilt. Bei Fliissigkeiten und 


amorphen Stoffen entartét der Tensor zu 
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ch HosEMANN 


— 


0,0, ZUSammen, 


gezadhlte Abstandsstatistik na 


Abszisse ist der Abstand r 


und SCHOKNECHT (1956). 
(07;,)? das doppelte Schwankungsquadrat des mittleren 


2 


Abstandes %,— x, ist. Fassen wir Abstande mit gleichen 


Fig. 1. Modellgitter mit statistischen Stérungen und seine aus 


wenn c}, 
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so koénnen wir jetzt fiir 6,, schreiben 


‘ N N Sp: PES: 

“ TEN 2 ik 

Bes 2, 0:(4) Oss) — + ieee (6) 
ee) (xPy)ix qe" : 


Durchstrahlen wir die Substanz mit Réntgenstrahlen, so nimmt die 
Richtung des Abstandes X,—x, jede beliebige Orientierung gegen den 
R6éntgen-Primarstrahl ein. Wir kénnen deshalb iiber den ganzen Raum- 
winkel mitteln, d.h. Kugelsymmetrie einfiihren. Dies liBt sich fiir 0; 
ohne weiteres erledigen, weil die Elektronendichte im Atom a priori 
kugelsymmetrisch angenommen wird. Dagegen ist die GauBkurve in 
guter Naherung durch 


1 et Tie pw 1 oe | Cik ) (7) 


(aBy)i_ 2 (cin \x)° 


zu ersetzen. Dann geht Gl. (6) iiber in 


r 2 
ot ok alee peor CT : 
Ber OT) OR) Pe (8) 
ie ok CiR 7? 


Wenden wir jetzt in bekannter Weise den eindimensionalen Fourier- 
Operator 


co 
Pe saa 
vy =~ | Fork AND 1 WILT, 
Uu 
0 
an, wo “=2sin #/A der Betrag des Vektors im Fourier-Raume ist, so 
sind 
B100(”) =1(u) die Streuintensitat und 


%,0(7) =f(u) der Atomformfaktor*. 


Sehen wir von uninteressanten Faktoren ab, so ist die gesamte Streu- 
intensitat 


Fi 


i (9) 
SN , sin 20U7j4 


Dae oe pap (ieee Ua, HUT ;p 


wobei der erste Term iiber alle M@-Atome im Molekiil summiert wird. 
Fiir c;, =0 geht diese Gleichung in die Debyesche Gleichung iiber. Wird 


Wa Ni ‘6 = 

Uv; 
SS fteer orc 
- Rk tk 2ZMUV 5h 
M 


* Die Giiltigkeit der theoretischen Atomformfaktoren [James und BriInDLEY 
(1931)] wurde in letzter Zeit mehrfach nachgewiesen [RENNINGER (1952), Vorct- 


LAENDER-TETZNER (1956) ]. 
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nur iiber die Atome eines Molekiils summiert, und werden alle anderen 
Abstiinde mit einer Schwankung c; , > oo angenommen, so erhalt man den 
Grenzfall des Gases; mit c;, 0 und gesetzmaBig wachsenden 7;, gibt es 
den anderen Grenzfall des Einkristalls. Bemerkenswert dabei ist, daB 
die Beitrage mit Schwankung c;, zur Gl. (9) fiir 


m~_ 2,5 = 
U ee an (10) 
verschwinden, analog der Guinier-Hosemannschen Naherung [HosE- 
MANN (1950) |. Bei isotropen Stoffen laBt sich im Gegensatz zu anisotro- 
pen [HosEMANN (1952)] c;, nicht aus dem Réntgendiagramm bestim- 
men. Fiir die Auswertung der Verteilungskurve wird sich die Naherungs- 
gleichung jedoch von ganz besonderem Wert erweisen. 


2. Naherung ftir die Intensitat 


In voller Analogie zur bisherigen Betrachtung bei Atomen suchen wir 
jetzt die Streuintensitat von Molekiilen, die aus mehreren verschiedenen 
Atomen aufgebaut sind. Eine Molekiilverteilung mit L-Molekiilen 


Pp 


= ¥ ows P(x — %), 


deren Elektronenverteilung 9; , fiir alle Molekiile gleich ist, besitzt das 
Faltungsquadrat 


cc 


ou = 2D Oia (x ) Qnm(— *) P[x — (x; — %)]. (14) 


Fiihren wir eine GauBsche Haufigkeitsverteilung fiir die Molekiile ein, 
so erhalten wir 


= im (X) Oxm(— * -P\%—(«; — 
Qu = 2, £,0im\*) @ u(— 4) (ABP), 28 [x—(%;—%,)] (12) 
oder kugelsymmetrisch 


iy EL 
=> Dein (®) en(—B) 


ees Fourier-Transformation erhalten wir daraus mit $, (04; =F (u) 
Sid =1(u) 


’ 


TAG ta 
Sine asi 2 ie 

I(u)= > Efe (reat St 2 U Sihs) (14) 
cur DB To Unis 
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Wir ziehen wieder den Fall i= aus der Doppelsumme heraus: 


L Hogi b a8 
Samael Nae SOR eee eg SIDS arise 

Pa DRESS ye wae 28H Tn, 
t t+hk 2%uU R;p 


Der innere Molekiilformfaktor ist 


M M M — = 
oe ee NIN yg , Sm2aukip 
f; i ii =a AAP = 5 (15) 
1 t+k 27 U iss 


Statistische Schwankungen und Temperaturschwingungen werden im 
Molekiil in erster Naherung vernachlassigt. Bei dem Produkt FF, haben 
wir jedoch auf die gegenseitige Orientierung der Molekiile zu achten. 
Wir nennen F; Ff, = Fj den auBeren Molekiilformfaktor, den wir etwa nach 
MENCKE (1932) iiber alle gegenseitigen Orientierungen gemittelt berech- 
nen kénnen. 


Aus Gl. (14) erhalten wir zunachst* 


L s 
P= LARP FY! ae ecne SO 2m Rin | 

F i a i° 2n7uR;, (16) 
Nun fiihren wir die Naherung ein, indem wir die Summe nach dem ersten 
Gliede abbrechen. Das bedeutet, daB wir nur die N nachsten Nachbarn 
um ein Molekiil herum (1. Koordination) in die Rechnung aufnehmen. 
Deren mittlerer Abstand sei R. Weiter vernachlassigen wir die Schwan- 


kung und setzen c;,=0. Dann gilt pro Molekil** 


I 72 wpe sin2nuR 

ae Se 2nuR ; iy) 
Mit dieser Naherung berechnen wir als Beispiel die Streuintensitat des 
fliissigen CCl, (Fig. 2). Im Tetrachlorkohlenstoff wird bekanntlich ein 
C-Atom von vier Cl-Atomen im Abstande 1,74 A tetraedrisch umgeben 
[PETERLIN (1936)]. Der C—Cl-Abstand betragt 3,0 A. Die Lage des 
ersten Maximums in der experimentellen und der theoretischen Inten- 
sitatskurve stimmen dann iiberein, wenn N=6 und R=5,8 A groB 


* Der Faktor2, der sich aus der Doppelsumme fiir Abstande 7+ # ergibt, ist in 
F2 enthalten. 

*k Diese Gleichung ist dem Ergebnis von FournET und GUINIER (1949) 
Aquivalent. Die Streuintensitat des Argons, die von den Verfassern als Beispiel 
berechnet und mit der experimentellen Kurve verglichen wird, 148t sich nach Gl. (17) 
rein formell durch & 

— sin2azuk 
Fw ty (it an ee 


perechnen. Dabei sind f der Atomformfaktor des Argon-Atoms, N die mittlere 
Anzahl und R der mittlere Abstand der naichstbenachbarten Atome in der ersten 
Koordination. 
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sind*. Der Abstand zwischen nachstbenachbarten Molekiilen betragt 
also 5,8 A, waihrend mah nach GoLpscHMIDT (1923) mit den Atom- 
radien Rc = 0,77 Aund Ro; =1,07 A einen Berithrungsabstand der kugel- 
formigen Molekiile von 5,68 A errechnet. 


Bis auf die Héhen der Ordinaten erreichen wir mit dieser Naherung 
bereits eine ausgezeichnete Ubereinstimmung zwischen Theorie und 
7500 | Experiment. Lediglich das Maximum 
bei w=0,5A+ zeigt an, daB die Struk- 
tur des fliissigen CCl, differenzierter 
ist, und eben doch nicht iiberall volle 
Drehfreiheit besteht. 


7000 


a Pe >, 


2 


500 


cCle 
£2 Hs0, a Fore 
B,0; €¢ C2 HOH - 750°C 
es 


HO 
=o Hg fu 


G2 O4 06 $ Ke 008 Q12 O16 g20 £ KR 
Fig. 2. Streuintensitat des fliissigen Tetra- Fig. 3. Kiirzester Abstand zwischen zwei Molekiilen oder 
chlorkohlenstoffs. ----- Experimentell nach Atomen in Abhangigkeit von der Lage des ersten groBen 
PIRENNE (1946). — Naherung mit Intensitatsmaximums, bestimmt nach Gl. (18). Die naheren 
R=5,8A, N=6 Angaben sind der Tabelle 1 zu entnehmen 


Das erste Maximum bei u=0,2A wird also durch den mittleren 
Molekiilabstand R hervorgerufen. Das entspricht dem ersten Maximum 
in der sin 27 uR/2a uR-Kurve bei 27 tmaxR =7,725. Daraus laBt sich 
aber wieder naherungsweise 


R rw 77 ae 
R {tt 03}A (18) 
fiir den kiirzesten mittleren Molekiilabstand ableiten. Das Korrektur- 
glied — 0,3 A ist durch den Faktor F? bedingt, der das Maximum der 


sin 27% wR/2 wuR-Kurve etwas verschiebt. Es gilt nur fiir molekulare 
Substanzen. 


* Bemerkenswert ist, daB man auch beim fliissigen Quecksilber N = 6 findet. 
Die Ahnlichkeit beider Streukurven wird bereits dadurch evident. 
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Die Giite dieser Naherung ist aus Fig. 3 ersichtlich. Abszisse ist 
darin u, Ordinate R und die MeBpunkte sind mit der chemischen Formel 
der jeweiligen Substanz bezeichnet. Form der Substanz, Versuchs- 
temperatur und Quellennachweis finden sich in der darunterstehenden 
Tabelle 1. Die MeBpunkte beziehen sich einerseits auf die Lagen u,, der 


Tabelle 1. Angabe von Substanzform, Versuchstemperatuy und Quellenangabe zur 
vorstehenden Fig. 3 
a 
Substanz Substanzform Temperatur Quelle 
SS ee See ee eee 


ie fliissig 1063° C HENDUS (1947) 

1S Ad Ayah tae glasig Zimmertemperatur | WARREN und MorRNINGSTAR (1935) 
©. .OH«: fliissig —75°C HARVEY (1939) 

CoH.OH . glasig —150°C PRIETZSCHK (1941) 

eee ae fliissig Zimmertemperatur | PETERLIN (1936) 

i) eee fliissig Zimmertemperatur | HENDUS (1948) 

EEO rs fliissig +41,5°C | WaRREN und MorGAN (1938) 
iter. (ote fest Zimmertemperatur | WARREN und GINGRICH (1934) 


ersten groBen Maxima in verschiedenen in der Literatur veréffentlichten 
Intensitatsdiagrammen, zum anderen beziehen sie sich auf die kiirzesten 
Abstaénde im MittelR zwischen zwei Molekiilen bzw. Atomen in den 
Substanzen, die von den Verfassern bestimmt wurden. Die Lage der 
MeBpunkte zur R-Kurve ist iiberraschend gut. 


3. Die Gleichung der Verteilungskurve 


Kennzeichnet man die eindimensionale Fourier-Inverstransformation 
durch das Symbol eB 


fy 2 
ar = of 2am du, 


so sind Faltungsquadrat der Elektronendichte und Streuintensitat durch 
die Gleichungen 


a a eT 8 ae 


miteinander verkniipft. Wahrend sich der erste Vorgang mindestens 
fiir begrenzte Statistiken ohne weiteres ausfiihren laBt, ist das beim 
zweiten Vorgang in den meisten Fallen nicht méglich. Da man nur bis 


zu einer endlichen Grenze u) messen kann, wird das experimentelle @ e’ 
um den dadurch entstehenden Abbrucheffekt ungenau. AuBerdem 
interessiert man sich in der Praxis auch gar nicht fiir die viel zu ver- 
schmierte Statistik der Elektronen, sondern vielmehr fiir die Statistik 
der Atome. Aus diesem Grunde miissen wir nicht die eben hingeschrie- 


bene Elektronendichteverteilung, sondern die Atomverteilung hd be- 
stimmen, die mit dem Abbrucheffekt belastet ist. 
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Man entfernt dazu aus Gl. (9) die Atomformfaktoren, indem man 


durch 


Ditilu 4 
Pw) = (age) (19) 
[ JAGODZINSKI (1947)] dividiert. Mit einigen Umstellungen erhalt man 
nach Gl. (9) 


; . a yt SIN 27U 75K 
1(u) = = * y K; K, é — (meek 20 UF iE (20) 
42k 4 
wobei K;=/,/f zunachst in erster Naherung konstant sei. Dadurch er- 
halt jeder Beitrag zur Doppelsumme ein bestimmtes Gewicht. Wir er- 


halten dann 


Uo 


= ; eo) sin 2murdu. (21) 
0 


Gl. (21) ist der Integralausdruck fiir die Verteilungskurve. Setzen wir 
hierin 7(u) nach Gl. (20) ein, so erhalten wir mit Hilfe partieller Inte- 
gration und bei Multiplikation mit 47 7?: 


rs 27 Up (v — Fp) 
Uo (22) 


2 : 
eer: —(%Cz~ 1)? a4 7 
—— fae, *4k4) sin 2a u(y —7;,) dU». 


M N 
appa! =>") 2K;K ck at en (Lik Mo)? Sin 27 Ug (vy — 75x) ve 


4(y — 7; p) 
0 
Dies ist die Gleichung der Verteilungskurve*. Sie besteht aus zwei 
wesentlich verschiedenen Termen: wahrend der erste mit steigender 
Schwankung (wachsendem c;,) allmahlich verschwindet, macht sich der 
Einflu8 des zweiten Terms mit gréBer werdendem c,, immer mehr be- 
merkbar. Es miissen also zwei Grenzfalle auftreten, in denen das eine 
oder das andere Glied ganzlich verschwunden ist. Daneben existiert 


der allgemeine Fall, daB beide Terme einen Beitrag zu 427 72 a liefern. 
Diese drei Méglichkeiten wollen wir jetzt diskutieren. 


Ist zunachst c;,—=0, so bleibt von Gl. (22) 


rial tall Ce 
Amrtal=>)> aks ie te Sin 2% Up (¥ — 7; 5) (23) 
rake Vip 2M Ug (¥ —F; 5) 


Jeder Summand dieser Kurve erstreckt sich tiber die ganze 7-Achse 
Fiir y= 0 ist er stets null, fiir r->oo oszilliert er zwischen + K,K,/7;,: 


* Da Fliissigkeiten stets zentrosymmetrisch sind und ihre Struktur in Polar- 
koordinaten beschrieben wird, entfallt der Anteil mit y + 7;, in Gl. (22), der bei der 
Lésung des Integrals Gl. (21) auftritt. 
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hin und her, verschwindet 
also nie. Die Flache unter 
dem Hauptmaximum bei 
y=r;, ist entgegen der alten 
Theorie [GLOCKER (1948)| 


5 oe. mass 
| : Si(z) K;K,, (24) 


wenn Si der Integralsinus ist. 
Sie ist unabhangig von up. 
Jeder Summand_ schneidet 
die r-Achse erstmalig bei 

ee, e 

i =F: + ——., 2 

tk 2Uy ( 5) 

Man kann also aus der Brei- 
te isolierter Maxima direkt 
auf das Vorhandensein von 
Schwankungen _ schlieBen. 
Denndannist 7” =7;,+1/2u, Ce DW Ra 
das Maximum ist also brei- Fig. 4. Die Kurven B(f) mit yp =2 u,c;x als Parameter 
ter. 


Der zweite Extremfall ist fiir c;, = 2,5/a uy gegeben. Nach Gl. (10) 
verschwinden die Intensitatsanteile der mit c,, behafteten Anteile 
noch innerhalb des MeBbereichs. Es 
ist so erlaubt, in Gl. (21) als obere 
Grenze des Integrals m= oo einzu- 
setzen; man erhalt dann 


M iN 


sane 3S" 
1+k 


17m \* 
Kiker (a), (26) 
CR? “tk 


Jetzt erscheinen wieder Gaub-Kurven. 
Diese Losung besitzt die groBte Ahnlich- 
keit mit Gl. (8). 

Der dritte Spezialfall, oder besser der 
allgemeine Fall, liegt zwischen diesen 


P a Fig. 5. Verteilungskurve zweier gleichstark 
beiden | Extremen,: Fiir, ¢;,< 2,5/% U9 — 0 der atome ini Abstande 4: w=ijn 


miissen wir in Gl. (22) integrieren. Wir =1,6A™. Schwankung ¢;,=0 und 
d Schwankung cjz=0,2A (14%); 
setzen muc;,—y, dy=me;,,du und _._._ Schwankung ¢;%4—0,5A (35%) 


B=2(r—7;,)/c;, und erhalten fiir das aalte 
Integral im zweiten Term der Gl. (22) bis auf den Faktor ae 


BE) = f yer bray, (27) 
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Das Integral kann man numerisch lésen. B (6) ist in Fig. 4 mit yo als 
Parameter gegen f aufgetragen. In Fig. 5 sind die Verteilungskurven 
fiir einen Abstand1 A mit K,=K,=1 und u)=5/a fiir verschieden 
groBe Schwankungen eingezeichnet. Man erkennt sehr gut den Ubergang 
der sin x/x- zur GauB-Kurve. 


4. Der EinfluB des Mittelungsfehlers 
Wir haben bisher angenommen, daB die K,; und K, konstant sind. 
Das ist nicht der Fall. Vielmehr gilt 


K;= K,+ ¢,(w), (28) 
wobei : 
(Esau 
K; =< Uo (29) 


[du 


G2 O4 06 08 10 Z 


Fig. 6. Ky(w) fiir das Sauerstoffatom im Athylalkohol. K,y(u) nach Gl. (19); ------ Naherung nach 
Gl. (33). Der Mittelwert betragt K)=9,51 EE. Die Ordinate ist in Elektroneneinheiten (EE) aufgetragen 


der konstante Mittelwert und ¢; (u) =K;—K die Differenz zwischen K; 
und K; sind. Setzt man den Ausdruck fiir K; in Gl. (20) ein, so erhalt 
man mit 


K,K,=(K,+ ¢) (K, + &) »K;K,+K;e, +K, ¢; (30) 
den Ausdruck 
M N d m 
: ~ RIK. p- (menu)? SIN 27 UY; R ; 
i (u) Ps aes paneer rea (kde (31) 


y(u) ist der Mittelungsfehler. Die Fourier-Inverstransformierte fiihrt 
nun wieder zu der bekannten Gl. (22), in der jetzt nur K;K, durch K; K, 
zu ersetzen sind, und den wir deshalb nicht noch einmal anschreiben 
wollen. Hinzu tritt der Fehleranteil 


EQ) =) f wq(w)sin2curdu, (32) 


0 
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der gesondert bestimmt werden muB. Dazu versucht man am besten, 
&;(u) durch geeignete einfach zu transformierende Funktionen zu er- 
setzen. 

Als Beispiel betrachten wir die Verteilungsfunktion des Abstandes 
¥;, = 2,9 A zweier O-Atome im Athylalkohol [PRIETZSCHK (1941)]. Hier 
erhalt man Ay(w) durch Mittelung iiber ein O-, zwei C- und sechs H- 
Atome (Fig. 6). Der Mittelwert betrigt K,—9,51 Elektroneneinheiten 
(EE). Dann laBt sich Ky(u) ersetzen durch 


(33) 


J00 
200 


700 


-700 
Fig. 7. Beitrag zweier O-Atome im Abstande 2,9A zur Verteilungskurve des Athylalkohols C,H;OH. 
to = 1,6A-, ------ Ohne Beriicksichtigung des Mittelungsfehlers; mit Mittelungsfehler 


“a=4,9; ye = 0,36. Setzen wir c;,—=0, so laBt sich das Integral Gl. (32) 
in einfacher Weise lésen, und man erhalt 


& : = 
pelea sere Ve Sin 271 Ug (¥ — 7;R) 
Agr? 0’ = 2K5 us Sa arn + E,(r) 


SiN 2ZMUY;R 


n(u) = 4K, |e cos {a2 u} 


ZUR 
_ 2auyr 41/y [sin 2m ula +(r—7in)] | SiN 27M eer 
E,(r) = At 2/8 2 Ug la + (ry —7;x)] 27 Uo [a — (y — %i8)] 


In Fig. 7 ist das Ergebnis der Rechnung auigetragen. Der Mittelungs- 
fehler wirkt sich praktisch nur auf die ersten Nebenmaxima aus, betragt 
hier aber etwa 50%. Es kann sehr stérend wirken, wenn sich mehrere 


Mittelungsfehler iiberlagern. 


5. EinfluB des MeBfehlers 
Wir haben bisher bei unserem Problem experimentelle MeBfehler 
ausgeschlossen. Wir wollen jetzt versuchen, die Auswirkung der Meb- 
fehler auf die Verteilungskurve wenigstens abzuschatzen. 
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An Kristallen lassen sich Rontgen-Intensitatsmessungen bis auf etwa 
1% genau ausfiihren [Witte und W6rFEL (1955)]. Bei den wesentlich 
schwacheren Intensitaiten der Fliissigkeiten und amorphen Stoffe mu8 
man mit hdheren MeBfehlern rechnen, zu denen weitere Fehler durch 
Umzeichnen, mechanische Fourier-Transformation usw. hinzukommen. 
Im allgemeinen ist wohl ein Fehler von 3 bis 5% zu erwarten. 

Die MeBpunkte der Intensitatskurve sind ungenau einmal hinsichtlich 
ihrer Lage w, zum anderen mit ihrem Betrage J. Aus Gl. (18) folgt 


dy <f du 


Y ig 


2 
d.h., die Lagen der Extrema in der 47 7? 0’-Kurve besitzen den gleichen 
relativen Fehler wie die Extrema der J (u)-Kurve. Damit erfahren aber 
auch die Maxima der Verteilungskurve eine Verbreiterung um 


dr=+—" du, (34) 


Uu 


so daB bei einem isolierten Maximum — meist dem ersten Maximum der 
Verteilungskurve — nicht entschieden werden kann, ob eine statistische 
Schwankung vorliegt oder nicht. Jede Atomlage besitzt damit eine 
Schwankung in der experimentellen Verteilungskurve, die mindestens 
die Fehlerbreite besitzt. 

Wie wirkt sich andererseits der MeBfehler auf die Héhen der Maxima 
in der Verteilungskurve aus? Im Punkte r= 7;, gilt nach Gl. (22) 


AED Ce ey 
ATi, 6’ = 2n K;K, {" en einuet 4 7 ae f wiegires)) a ace 
0 
wenn die Anzahl der Atome bei 7 =7;, ist. Sieht man yom Fehler du 
ab, so ist dieser Ausdruck von dy und damit auch von du unabhangig. 
Hat nun 7(w) den konstanten mittleren Fehler di(u) =£%, so hat auch 


2 
4a 7%0' den mittleren prozentualen Fehler +£%. Aber auch dies ist 
lediglich eine Abschatzung. 


Zusammenfassung 


Fiir die Streuintensitét von Fliissigkeiten und amorphen Stoffen 
1aBt sich eine Gleichung ableiten, die der statistischen Natur dieser 
Materie entspricht und fiir verschwindende statistische Schwankungen 
in die Intensitatsgleichung DEBYEs iibergeht. 


Durch Fourier-Inverstransformation der Streuintensitit laBt sich die 
Gleichung der Verteilungskurve gewinnen. Sie laBt sich auch fiir end- 
liche Integrationsgrenzen lésen, und man erhalt einen Ausdruck fiir die 
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statistische Verteilung der Atome in der durchstrahlten Substanz. Es 
zeigt sich dabei, daB die Schwankungen der Atomlagen die Lésung dieser 
Gleichung wesentlich beeinflussen. Wegen der nur endlichen Inte- 
grationsgrenze erscheint in dieser Lésung jeder Abstandsbeitrag in Form 
einer sin x/x-Kurve, die sich tiber die ganze r-Achse ausbreitet und alle 
anderen Abstande stért. Atomlagen mit Schwankungen besitzen breitere 
und flachere Hauptmaxima als die Kurven ohne Schwankung. Erreichen 
die Schwankungen einen bestimmten Betrag, so gehen die sin x/x-Kurven 
in GauBsche Verteilungskurven iiber. 

Es treten demnach drei verschiedene Typen von Abstandsbeitragen 
in der Verteilungskurve auf: 


Abstande ohne Schwankung , 


Abstande mit Schwankung c;, <2 
It Ug 


Abstande mit Schwankung c;, > a 

e208 

Mit wachsendem 7 wechseln diese drei Typen in der Verteilungskurve 
in dieser Reihenfolge, wobei c;, mit der Statistik mit \/r groBer wird. 
Wegen der MeBfehler lassen sich die Schwankungen nur bis auf die 
Fehlerbreite genau bestimmen. AuBerdem beeinflussen die Mittelungs- 
fehler bei mehratomigen Stoffen die Werte der Verteilungskurve. Ver- 
nachlassigt man bei der Auswertung in erster Naherung die Schwankun- 
gen, so ist dies nur fiir kleine 7 erlaubt, und man findet dann lediglich 
Zahl und mittleren Abstand der Atome oder Molekiile in der ersten 
Koordination. 

Bei mehratomigen Substanzen werden hauptsdchlich die ersten 
Nebenextrema jedes Abstandsbeitrages verflacht. Der experimentelle 
MeBfehler fiihrt schlieBlich zu einer Verbreiterung der Maxima, so daB 
innerhalb dieser Fehlerbreite die GréBen der Abstandsschwankungen 
nicht aus der Verteilungskurve bestimmt werden kénnen. 


Die Arbeit wurde in Stuttgart durchgefiihrt. Herrn Professor Dr. R. HosE- 
MANN, Fritz-Haber-Institut der Max-Planck-Gesellschaft, Berlin-Dahlem, méchte 
ich an dieser Stelle fiir Diskussionen und manchen guten Rat herzlich danken. 
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Aus dem Forschungslaboratorium der Siemens-Schuckert-Werke Erlangen 
und dem Institut fiir Experimentalphysik der Universitit Kiel 


Uber das Auftreten von Dampfstrahlen 
in Kohlelichtbégen hoher Stromstiirken. I 
Von 
R. WIENECKE 
Mit § Figuren im Text 


(Eingegangen am 4. November 1957) 


Die seit langem bekannte Erscheinung, daB sich in Kohlelichtbégen hoher Strom- 
starke innerhalb des normalen Bogenkerns ein neuer Kontrast in Form eines hell 
leuchtenden Fadens ausbildet, wird auf die Ausbildung von Dampfstrahlen des 
Kathodenmaterials zuriickgefiihrt. Die Zahl der von der Kathode ,,brausenartig“‘ 
ausgehenden Dampffaden nimmt oberhalb 500 Amp linear mit der Stromstirke 
zu. Die Geschwindigkeit in den einzelnen ,, Faden‘ muB8 erheblich sein, da sie einer 
Kriimmung durch ein auBeres Magnetfeld einen groBen Widerstand entgegen- 
setzen und feine senkrecht zur Achse durch den Bogen geschossene Wasserstrahlen 
eine Richtungsablenkung erfahren. 


I. Einfiihrung 


Bei der Entwicklung von Scheinwerferbégen machten GUILLERY und 
ZILL wie auch die Briider BEcK [1] in den Jahren 1941 bis 1945 die Be- 
obachtung, daB im Kern des schon vielfach untersuchten Hochstrom- 
kohlelichtbogens ein neuer Kontrast in Form eines hell wei8 leuchtenden 
Fadens auftritt, wenn man den Bogenstrom auf iiber 900 Amp steigert. 
Zum Unterschied von der ,,kontrahierten“’ Sdule — dem Bogenkern — 
nannte man damals die Erscheinung die ,,iiberkontrahierte Sdule“, 
konnte aber aus Zeitgriinden die physikalischen Ursachen fiir ihr Autf- 
treten nicht naher untersuchen. Kine [2] vermutete 1954, daB bei den 
hohen Strémen die Temperatur in der Bogenachse so hoch ist, daB die 
Einfachionisation des Bogengases bereits abgeschlossen und eine merk- 
liche Doppelionisation (Bildung doppelt geladener Ionen) schon vor- 
handen ist, was nach seiner Ansicht die Ausbildung eines zweiten Mini- 
mums der Warmeleitfahigkeit — entsprechend einem ersten bei beende- 
ter Dissoziation und beginnender Einfachionisation — zur Folge hatte. 
Wegen der kleinen Warmeleitfahigkeit miiBte dann in diesem Tempe- 
raturbereich ein groBer Temperaturgradient vorhanden sein, was wieder- 
um einen erhéhten optischen Kontrast zur Folge hatte. 

Nach noch unveroffentlichten Berechnungen von F. BurHorn [3] 
fiir die Warmeleitfahigkeit des Stickstoff-Plasmas bis zu hohen Tempe- 
raturen ist nicht mit einem wesentlichen Beitrag der Diffusion von 
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Ionisationsenergie zu rechnen, weil die ambipolare Diffusion der La- 
dungstriger durch den groBen StoBquerschnitt zwischen Ionen und 
Neutralatomen so stark behindert wird, daB die reine Elektronenleit- 
fahigkeit bei weitem tiberwiegt. Dementsprechend ist kein ausgepragtes 
Maximum oder gar ein anschlieBendes Minimum, das auf die Ionisations- 
vorginge zuriickzufiihren ware, zu erwarten. 

Aus diesem Grund erschien uns der Kingsche Erklarungsversuch 
nicht ausreichend fiir die Deutung des Effektes zu sein. Wir haben daher 
neue Untersuchungen itiber das Auftreten, das Verhalten und die Ent- 
stehungsursachen der ,,iiberkontrahierten Saule“‘ angestellt, wortiber im 
folgenden berichtet werden soll. 


II. Untersuchungsanordnung 


Die wesentliche Schwierigkeit, einen Kohlelichtbogen bei Strom- 
starken tiber 450 Amp stabil zu brennen, besteht darin, das nach kurzer 
Brennzeit des Bogens einsetzende Wendeln zu verhindern. Dieses 
Wendeln besteht in einer 
spiralformigen Bewe- 
gung der Bogensaule 
und kommt nach GUIL- 
LERY [J] dadurch zu- 
stande, daB sich der 
Bogen durch Sublima- 
tion der Kathodenkohle 
bei hohen Strémen nach 
kurzer Zeit eine ,,Wan- 
, ne‘ in die Kathoden- 

-|——— oberflache gebrannt hat. 

240 V. Wird dann der Ansatz- 

Fig. 1. Schaltung des Bogenkreises punkt des Bogens auf der 

Kathode durch irgend- 

eine zufallige Stérung auf den Rand dieser ,,Wanne“ getrieben, so zwingt 
ihn das jetzt inhomogene Eigenmagnetfeld des Bogenstromes zu einer Rota- 
tion auf ihrem Rand. Diese iibertragt sich auf die ganze Bogensaule und 
ruft die spiralf6rmige mit lautem Pfeifen verbundene Bewegung hervor. Da 
es fiir unsere Untersuchungen geniigte, wenn der Bogen einige Sekunden 
ruhig brannte, brauchte keine besondere Anordnung zur Verhinderung 
des Wendelns getroffen zu werden, sondern es konnte das Zeitintervall 
zwischen Ziindung des Bogens und Beginn des Wendelns ausgenutzt 
werden, das ja erst dann einsetzen kann, wenn geniigend Kathoden- 
material zur Ausbildung einer Wanne sublimiert ist. Wir haben daher 
die in Fig.1 dargestellte einfache Schaltung benutzt: Nach dem Ziinden 
brannte der aus einer Batterie B mit 240 V Klemmenspannung gespeiste 
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Bogen unter Vorschaltung der drei Widerstiinde R,, R, und Rk, mit einem 
Strom von etwa 150 Amp. Hatte sich der Bogen eingebrannt, d.h. war 
die Anode gut durchwarmt, so wurde eine Relaisanordnung in Tatigkeit 
gesetzt, durch die die Schiitzschalter S, und Sp iit einer variierbaren 
zeitlichen Verzégerung (~1/, sec) betatigt wurden. Bei Uberbriickung 
von k, sprang der Bogenstrom auf etwa 500 Amp. Beim SchlieBen von 
S, stieg der Bogenstrom je nach Wahl von R; bis auf maximal 2200 Amp. 
Die Relaisanordnung léste ferner den Schleifenoszillographen zur Regi- 
strierung von Bogenstrom und Brennspannung, die Schmalfilmkamera 
und mit wahlbarer Zeitverzégerung die Verschliisse der Photokamera 
und des Spektrographen aus. Die Bogenanoden bestanden aus Elektro- 
graphit. Sie hatten zur Vermeidung der Anodenverdampfung einen 
Durchmesser von 35 mm. Der Durchmesser der Kathoden betrug 20mm. 
Sie waren zur besseren Lokalisierung des Brennflecks beim Ziinden an 
der Brennseite kegelférmig (Kegelwinkel ~ 60°) angedreht und _be- 
standen aus Elektro- in manchen Fallen auch aus Naturgraphit. Die 
Anode stand in 4 bis 5 cm Abstand koaxial iiber der Kathode. Es gelang 
mit dieser Anordnung den Bogen unterhalb 1800 Amp, die zur Schonung 
der Batterie auch nur selten iiberschritten wurden, mindestens 3 sec in 
giinstigen Fallen sogar bis zu 10 sec stabil zu brennen, was immer zur 
Untersuchung der zu beobachtenden Vorgange ausreichte. 


III. Existenzbereich der , uberkontrahierten Saule“ 


Das Auftreten der ,,iiberkontrahierten Saule“ konnten wir gleich 
bei den ersten Vorversuchen feststellen. Im normalen Bogenkern, dessen 
Durchmesser sich mit steigender Stromstarke aufweitet, war bei Strom- 
starken iiber etwa 1000 Amp ein zwar nicht starker, so doch deutlicher 
Kontrast visuell wahrnehmbar. Viel klarer erscheint dieser jedoch auf 
Photoaufnahmen, die mit einer Linhof-Kamera (f=24cm) auf sehr 
harte Kontrastplatten (Cranz, Repro-Ortho, 4° Sch.) aufgenommen 
wurden. In Fig. 2 sind zwei typische Aufnahmen bei verschiedenen 
Stromstiarken (1400 und 490 Amp) wiedergegeben. Auf beiden Bildern 
ist der normale Bogenkern infolge der sehr steilen Plattengradation fast 
ganz unterdriickt und nur der gesuchte Kontrast ist zu sehen. In Fig. 2a 
(Jg=1400 Amp) besteht dieser aus einer Reihe von hell leuchtenden 
Faden“, die ,,brausenartig‘‘ von der Kathode auszugehen scheinen und 
nach zum Teil anfanglicher Kriimmung geradlinig zur Anode laufen. 
Wiihrend die einzelnen ,,Faden‘‘ dicht tiber der Kathode deutlich von- 
einander getrennt und seitlich scharf begrenzt sind, wird ihr Aussehen 
um so verwaschener, je weiter man zur Anode geht. Einzelne ,,Faden® 
beriihren sich sogar auf ihrem Wege zur Anode und bei manchen Auf- 
nahmen wachsen alle ,,Faden‘‘ zu einem einzigen Strahl zusammen. Der 
Anode ist eine hell leuchtende einige Millimeter dicke Schicht vorgelagert, 
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die sich seitlich noch iiber ihre Stirnflache fortsetzt. Dort, wo die ,, Faden 
in diese Schicht einmiinden, ist sie fast immer zur Kathode hin etwas aus- 
eebuchtet. — Der Kontrast in Fig. 2b (Jg=490 Amp) besteht nur aus einem 


é b 
Fig. 2a u. b. oe ree Aufnahmen des Hochstromkohlebogens, links Jz = 1400 Amp, 
rechts Jg = 490 Amp 
einzigen ,, Faden“, der an der Kathode eine kegelf6rmige Verdickung auf- 
weist, und dessen Intensitat in Anodenrichtung deutlich abnimmt. 
Die Zahl der ,,Kontrastfaden“ steigt oberhalb 450 Amp etwa linear 
von einem auf etwa 10 Faden bei 1500 Amp an (Fig. 3). Dies bedeutet, 
da8 im _ Stromstirkebe- 
Zahl der Stromtiden reich oberhalb 450 Amp 
sich im Durchschnitt bei 


‘ Steigerung des Bogen- 
c stromes um 100 Amp 
by etwa ein neuer Faden 
BAe : ausbildet. 
r inioe i Auf Filmstreifen, die 
An ool vf mit einer 16mm Zeiss- 
sd clr daa! aus ul ack Tet Pucca Ikon - Schmalfilmkamera 
0! Sw 700 = 900 ~—«700~=—«1300~—=—«S0D mit 64 Bildern pro Se- 


— Stromstarke (Amp.) k i 
unde und e 7 
Fig. 3. Zahl der von der Kathode ausgehenden ,,Faden‘' in ‘ = a pacig: oe 


Abhangigkeit vom Bogenstrom tungszeit des Einzelbildes 


von 4/1999 sec auf Perutz- 
Positivfilm aufgenommen wurden, erkennt man, daB die ,,Faden“ keines- 


wegs stationar bleiben, sondern daB in stetem Wechsel einzelne Faden 
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verschwinden und sich entsprechend andere neu bilden. Gleichzeitig sieht 
man, wie die Kathode mit steigender Brenndauer durch Verdampfung 
(Sublimation) kiirzer wird. Die Oberfliche der Kathode zeigt, wenn der 
Bogenstrom vor Einsatz des Wendelns abgeschaltet wird, zahlreiche 
kleine Krater von etwa 4/, bis 1¥/,mm Durchmesser und ungefahr 
1mm Tiefe, wahrend z. B. die Kathodenoberflache eines 200 Amp-Bogens 
eine bis auf die Kérnung der Kohle glatte Oberflaiche aufweist. 

Aus den bisher geschilderten Beobachtungen kann man zunichst zwei 
wichtige Schliisse ziehen: Einmal ist im Gegensatz zu den fritheren visu- 
ellen Beobachtungen die ,,iiberkontrahierte Saule“ schon bei einem 
Strom von etwa 500 Amp 
vorhanden, tritt aller- U | (Volt) “ 
dings um so deutlicher in 
Erscheinung, je hoher der 
Strom wird. Zum ande- 
ren scheidet der Erkla- 
rungsversuch von KING 
aus. Denn wenn ein War- 
meleitungsphanomen die 
Ursache fiir die Ausbil- OO, = SU ee ae ee 

as (Amp) 
dung der ,,uberkontra- Fig. 4. Strom-Spannungskennlinie des Hochstromkohlebogens 
hierten Sdule“ ware, 
diirfte der Kontrast nicht derart strukturiert sein, wie es Fig. 2a zeigt, 
sondern es kénnte sich dann nur e7m ,,Superkern“‘ innerhalb des normalen 
Bogenkerns ausbilden, dessen 4uBere Berandung eine eindeutige Funk- 
tion der Temperatur sein miiBte. 

Wir wurden dagegen zu der sich spater bestatigenden Vermutung 
gefiihrt, daB es sich bei der ,,iiberkontrahierten Sdaule‘’ um Dampf- 
strahlen des Kathodenmaterials handelt. Mit diesem Postulat lassen 
sich alle bisher beschriebenen Beobachtungen ohne Schwierigkeiten in 
Einklang bringen. Fiir diese Deutung spricht auch, daB der Effekt 
gerade in dem Stromstarkebereich zu erscheinen beginnt, fiir den GuIr- 
LeRY [4] den Beginn der Kathodensublimation nachweisen konnte. 
Auch die oberhalb 500 Amp wieder ansteigende Stromspannungscharak- 
teristik (Fig. 4), die nach einem von FINKELNBURG [1] angegebenen Ver- 
fahren gemessen wurde, gibt einen deutlichen Hinweis fiir die mit der 
Stromstarke steigende Verdampfung der Kathode, denn die hierzu not- 
wendige Energie muB sich in einer Erhéhung der Brennspannung be- 
merkbar machen. 


IV. Spektroskopische Untersuchungen 


Nur spektroskopische Untersuchungen konnten uns den Beweis er- 
bringen, daB die ,,iiberkontrahierte Saule“ tatsachlich aus dem Dampf 


Z. Physik. Bd. 150 16 


wn 


236 1 


des Kathodenmaterials besteht. 


Fig. 5au.b. UV-Spektren eines Hochstromkohlebogens. Spalt senkrecht zur Bogenachse. a Bogen verkleinert auf den Spalt abgebildet; b Bogen 


o a 
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Spektralaufnahmen im Sichtbaren und 
UV, bei denen der Bogen verkleinert auf den senkrecht zur Bogenachse 


vergroBert auf den Spalt abgebildet 


liegenden Spektrographenspalt so 
abgebildet wurde, daB dieser einen 
Querschnitt der gesamten Bogensaule 
dicht iiber der Kathode erfaBte, 
zeigen (Fig. 5a) drei durch ihre ver- 
schiedene Strahlung gekennzeichnete 
Bereiche der Bogensaule. Ganz auBen 
treten neben wenigen Atom- und 
Ionen-Linien einzelner Elemente im 
wesentlichen die Banden des CN- 
Molekiils in Erscheinung. Nach 
innen schlieBt sich ein dem_ nor- 
malen Bogenkern zuzuordnender 
Bereich an, in dem auBer den Linien 
verschiedener Elemente ein Konti- 
nuum zu erkennen ist. (Besonders 
gut in der naheren Umgebung der 
CN-Banden sichtbar.) SchlieBlich 
gewinnt in der Mitte des Spektrums, 
dessen Strahlung auch von der Mitte 
der Bogensaule — also dem Bereich 
der ,,iiberkontrahierten Sdaule“ 

ausgesandt wird, das Kontinuum 
an Intensitat. Vor allem aber er- 
scheinen hier die Linien des Kohlen- 
stoffs, des Kalziums, des Magne- 
siums, des Aluminiums und des 
Siliziums gegeniiber den beiden 
auBeren Bereichen ganz wesent- 
lich verstarkt bzw. treten iiber- 
haupt erst auf, wadhrend Sauer- 
stoff und Stickstofflinien viel we- 
niger in ihrer Schwarzung zu- 
nehmen. Da die Elemente Ca, 
Mg, Al und Si nur aus dem Ka- 
thodenmaterial stammen kénnen, 
in dem sie besonders bei dem von 


uns verwandten Naturgraphit als Verunreinigungen enthalten sind, 
muS§ die Mitte der Bogensaéule — der Existenzbereich der ,,iiberkon- 
trahierten Sdule“ ganz wesentlich aus Dampf des Kathodenmaterials 


bestehen. 
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Noch deutlicher und klarer bringt das in Vig. $b abgebildete Spek- 
trum diesen Nachweis. Hier war der Bogen vergréBert auf den Spektro- 
graphenspalt abgebildet, so daB durch den Spalt wieder wie in Fig. 5a 
ein Bogenquerschnitt wenige Millimeter iiber der Kathode erfaBt wurde, 
aber die Bildbreite der ,,iiberkontrahierten Sdule auf dem Spalt jetzt 
etwa dessen Lange entsprach. Wie man in Fig.5b sieht, sind die Linien 
der in der Kathode enthaltenen Elemente in ihrer Intensitit struktu- 
riert. Sie weisen abwechselnd Intensitaits-Maxima und -Minima aut. 
Die Zahl dieser Maxima — in Fig. 5b sind es sechs — stimmt genau mit 
der Zahl der ,,Faden‘‘ im Bogen iiberein, wie an Hand von synchron 
in der gleichen Raumrichtung belichteten Photoaufnahmen festzustellen 
war. Diese Beobachtung 1aBt sich bei der kurzen Belichtungszeit der 
Spektren nur so deuten, daB an den Stellen des Spaltes, die man Inten- 
sitatsmaxima zuordnen muB, im Augenblick der Aufnahme ,,Faden‘‘ 
abgebildet waren, wahrend den Intensitétsminima die zwischen den 
, Paden" eingelagerten Dunkelraume entsprachen. Die wenn auch geringe, 
so doch vorhandene Intensitatsstruktur der Linien des Sauerstoffs, des 
Stickstoffs und der Cyan-Banden kann auf die Uberlagerung der in den 
einzelnen ,,Faden“ verstarkt vorhandenen Kontinuumsintensitat zuritick- 
gefiihrt werden. Es soll noch darauf hingewiesen werden, daB die Ab- 
bildung des Bogens auf den Spektrographenspalt in Fig. 5b nur fiir den 
Wellenlangenbereich zwischen 3000 und 4000 A scharf war, die Struk- 
turierung der Linien daher um so verwaschener wird, je weiter man sich 
von diesem Bereich entfernt. 


V. Nachweis der Dampfstr6émung 


Der Nachweis, daB es sich bei der ,,iiberkontrahierten Saule“ um 
Dampfstvahlen des Kathodenmaterials handelt, konnte auf zwei ver- 
schiedene Arten erbracht werden. 

Bringt man eine Lichtbogensdule in ein 4uBeres Magnetfeld, dessen 
Feldlinien senkrecht auf der Bogenachse stehen, so werden auf die 
Ladungstrager Lorentz-Krafte ausgeiibt, durch die die Lichtbogensaule 
senkrecht zur Strom- und Magnetfeldrichtung gekriimmt wird. Wohnt 
nun der Bogensdule eine Strémung inne, so setzt diese der Kriimmung 
einen Widerstand entgegen, der um so gréBer ist, je hoher die Bewegungs- 
gréBe/cm’ 9 B des strémenden Mediums ist. Die Beobachtung des 
Widerstandes einer Lichtbogensaule gegen eine Kriimmung durch ein 
auBeres Magnetfeld gestattet also unter Umstaénden Riickschliisse auf 
deren Bewegungszustand zu ziehen. Zur Ausnutzung dieser Méglichkeit 
sind wir praktisch so vorgegangen (Fig. 6), daB wir die Erregung eines 
Elektromagneten, dessen rechteckige Polschuhe parallel zur Bogen- 
achse standen, nach Erreichen des Endwertes des Bogenstromes von 


Null bis zur Sattigung des Eisens heraufgefahren und gleichzeitig den 
| 107 
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Bogen mit der Schmalfilmkamera gefilmt haben. Der Bogen brannte 
bei diesen Untersuchungen nicht gegen die Stirnflache der stabf6rmigen 


Fig. 6. Anordnung zur magnetischen Ablenkung der 
Bogensaule 


Anode, sondern diese war 
fast horizontal gestellt mit 
leichter Neigung ihres hinte- 
ren Endes nach unten. Hier- 
durch wurde erreicht, daB 
der Bogen bis zu _ relativ 
starken Kriimmungen an der 
Mantelflache der Anode an- 
setzen konnte. 

Einige Ausschnittvergro- 
Berungen aus einem so aufge- 
nommenen Filmstreifen mit 
verschiedenen charakteristi- 
schen Stadien der Sdaulen- 
kriimmung zeigt die Fig.7. Der 
Kriimmungsvorgang _ spielt 


Fig. 7. AusschnittsvergréBerung aus Filmaufnahmen bei magnetischer Ablenkung der Bogensdule 


sich nach den Filmaufnahmen zeitlich folgendermaBen ab. Auf den ersten 
Bildern der oberen Reihe ist die Magnetfeldstarke noch gleich Null. Der 
normale Bogenkern steht etwas schief und unsymmetrisch zur ,,iiber- 
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kontrahierten Saule, so daB diese etwa am linken Kernrand erscheint. 
Steigt nun das Magnetfeld an, so sieht man auf den niichsten Bildern, wie 
der Bogenkern langsam nach links heriiberwandert, wahrend die , ,iiber- 
kontrahierte Saéule‘‘ weder ihre Form noch Richtung andert. Im ersten 
Bild der dritten Reihe hat sich der Bogenkern schon so weit nach links 
gekriimmt, daB die ,,iiberkontrahierte Sdule“ ganz an seinem rechten 
Rand aber immer noch gerad- 
linig erscheint. Erst auf den 
nachsten Bildern (3. und 4. Bild- 
reihe) kriimmt sich auch dic 
,uberkontrahierte Sdaule‘’ vor 
der Anode gerade so weit, daB 
sie noch eben im Bogenkern 
bleibt, verschwindet aber dann 
bei noch starkerer Kriimmung 
— kurz bevor der Bogen ab- 
reiBt — auf den letzten Bildern 
der untersten Reihe im oberen 
Teil der Bogensaule vollkom- 
men. — Die groBe ,,Steifheit 
der ,,iiberkontrahierten Saule‘‘ 
gegen die Kriimmung durch ein 
Magnetfeld gibt zu erkennen, 
daB in ihr die Strémungsge- 
schwindigkeiten ganz wesentlich 
iiber denen des normalen Bogen- 
kerns liegen. AuBerdem kann 
man aus den Bildern der Fig. 7 
weeen des in Anodenrichtung ab- Fig. 8. Durchschu8 eines feinen Wasserstrahles durch 
nehmenden Kriimmungswider- die Bogensaule senkrecht zur Achse 
standes einen Geschwindigkeits- 

abfall in der , iiberkontrahierten Saule“ in gleicher Richtung folgern was 
wiederum heiBt, daB die Beschleunigung der Dampfstrahlen in Kathoden- 
nahe erfolgen muB. — Auch durch einen anderen Effekt konnten wir zeigen, 
daB die Strémungsgeschwindigkeiten in der ,,iiberkontrahierten Saule‘‘ 
ganz erheblich sein miissen. Schossen wir namlich einen feinen Wasser- 
strahl quer durch die Bogensdule, so wurde dieser Strahl ohne dabei 
merklich zu verdampfen dann nach oben gerissen (Fig. 8) (Winkelande- 
rung etwa 10 bis 15°), wenn er die , uberkontrahierte Saule“ direkt traf. 
Diese Richtungsanderung kann nur durch eine Impulsiibertragung von der 
, uberkontrahierten Saule“ auf den Wasserstrahl zustande kommen, wobei 
noch darauf hingewiesen werden soll, daB das Dichteverhaltnis zwischen 
Bogengas und fliissigem Wasser in der GroBenordnung von 1 108 liegt. 
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VI. Deutungsversuch und Diskussion der Ergebnisse 

Nach den oben geschilderten qualitativen Versuchsergebnissen kann 
man sich folgendes Bild von der Erscheinung der , uberkontrahierten 
Sdule“’ im Kohlelichtbogen hoher Stromstaérke machen: Die ,,iiber- 
kontrahierte Saule“ besteht aus Dampfstrahlen des Kathodenmaterials, 
die wahrscheinlich dadurch erzeugt werden, daB sich oberhalb 500 Amp 
der Brennfleck des Bogens auf der Kathode in eine mit wachsendem 
Strom steigende Anzahl von Einzelbrennflecken aufspaltet, wie es ahn- 
lich auch von Hg-Bégen mit fliissiger Hg-Kathode bekannt ist. In 
diesen Brennflecken wird die Kohle infolge des hohen Leistungsumsatzes 
sublimieren und der aus den sich bildenden Kratern austretende Dampf 
wird durch die groBe Stromdichte unmittelbar vor den Brennflecken 
hoch erhitzt werden. Aber auch in der Bogensaule wird fast der gesamte 
Bogenstrom in dem von der Kathode rasch abstrémenden Dampf 
flieBen und die Dampfstrahlen auf hoher Temperatur halten. Denn 
Kohlenstoffdampf hat mit einer Ionisierungsspannung von FE, = 11,24eV 
bei gleicher Temperatur einen hodheren Ionisationsgrad, also auch eine 
hédhere Elektronendichte und damit elektrische Leitfahigkeit als die 
— besonders vor der Kathode — zwischen die einzelnen Strahlen ein- 
gelagerte Luft (Eg =13,57eV, Ey =14,51 eV). Gestiitzt wird diese An- 
nahme durch die erhdhte Emission des Kontinuums aus den Dampf- 
faden, wie es aus Fig. 5a und 5b ersichtlich ist. Man wird also wegen der 
heterogenen Gaszusammensetzung eine inhomogene Stromverteilung 
iiber den Bogenquerschnitt annehmen miissen, wahrend das Temperatur- 
profil ziemlich glatt verlaufen diirfte. Allerdings wird auch die Strom- 
verteilung um so gleichmaBiger werden, je mehr man sich der Anode 
nahert, weil durch Diffusionsvorgange eine immer starker werdende 
Durchmischung von Kohlenstoffdampf und Luft auf dem Wege zur 
Anode stattfindet, worauf ja auch die in Anodenrichtung zunehmende 
Strukturverwaschung der Dampfstrahlen hindeutet. Auch das Verhalten 
der Bogensaule im transversalen Magnetfeld paBt gut in dieses Bild. 
Folgen die Dampfstrahlen der magnetischen Ablenkung dicht iiber der 
Kathode gar nicht und im anodennahen Gebiet nur widerstrebend, so 
verschwinden sie in der oberen Halfte der Bogensdule dann ganz (letzte 
Bildreihe Fig. 7), wenn die Kriimmung des normalen Bogenkerns zu 
stark wird. Zu diesem Zeitpunkt sind die Dampfstrahlen plotzlich in ein 
viel kalteres Medium als den normalen Bogenkern mit T >9750° K 
eingebettet, verlieren jetzt wegen des sehr hohen Temperaturgradienten 
mehr Energie als ihnen durch Joulesche Warme zugefiihrt wird, 
kiihlen sich infolgedessen rasch ab, verlieren dadurch ihre hohe Leucht- 
dichte und Leitfahigkeit, wahrend sich der Bogenstrom andere Wege 
Seine Leitfahigkeit z.B. innerhalb des stark gekriimmten Bogenkerns 
sucht. 
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Die Geschwindigkeiten in den Dampfstrahlen miissen ganz erheblich 
iiber den zu maximal 300 m/sec [5] gemessenen Werten der durch eigen- 
magnetische Kompression im Bereich des Kathodenbrennflecks hervor- 
gerufenen Str6mung beim 200 Amp-Bogen liegen, da bei diesem Bogen 
die Saulenkriimmung bis zum AbreiBen bei sehr viel schwacheren Magnet- 
feldern erfolgt und ein durch die Saéule des 200 Amp-Bogens geschossener 
Wasserstrahl nicht die geringste Ablenkung erfahrt. 

Ungeklart sind bisher noch die Fragen nach dem Mechanismus der 
Dampfbeschleunigung und der Hohe der in den Dampfstrahlen auf- 
tretenden Geschwindigkeiten, die nur durch quantitative Messungen zu 
klaren sind. Hieriiber soll demnachst an dieser Stelle berichtet werden. 


Herrn Professor Dr. F. TRENDELENBURG, dem Leiter des Forschungslabora- 
toriums der Siemens-Schuckert-Werke, Erlangen, in dem die Experimente durch- 
geftihrt wurden, bin ich fiir die Genehmigung, die vorliegende Arbeit als Habili- 
tationschrift benutzen zu dirfen, zu groBem Dank verpflichtet. Fraulein R. Dock- 
HORN und Herrn A. CorpeEs danke ich fiir die Hilfe bei den Untersuchungen. 
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SprtzER and HArm [/] have investigated the velocity distribution of electrons in 
the presence of a weak electric field in an ionized gas. Introducing the concept of 
time of relaxation t’, due to electron-ion and electron-electron scattering, and using 
the results of SprrzER and HArm [1], the authors have obtained an expression for 1’ 
which is applicable to semiconductors with little modification. In this paper the 
authors have used this expression for t’ to obtain the mobility of electrons in 
nondegenerate semiconductors, taking into account the scattering by lattice vi- 
brations, electron-ion interactions and electron-electron interactions. 


Introduction 


Under conditions of thermal equilibrium and when no field is applied 
the free electrons in an n-type semiconductor may be considered as a 
gas of particles of effective mass m, moving at random with an average 
kinetic energy of (3/2)kZ and having a Maxwellian distribution of 
velocities. When an electric field is applied the velocity distribution 
of electrons is modified by mutual interaction and interaction with 
impurity ions and lattice phonons. It can be seen that for low electron 
densities the distribution and hence electron mobility is mainly deter- 
mined by the scattering of electrons by ions and lattice phonons; elec- 
tron-electron scattering will have little effect. As the electron density 
increases the electron-electron scattering plays an increasing part in 
determining the velocity distribution and hence the electronic mobility. 

Recently Spitzer and HArm [/] have investigated the velocity 
distribution of electrons in the presence of an electric field in an ionized 
gas with a mean ionic charge Z given by 


Z= p> n,Z;|n, 


where m,; is the number of ions of charge Z;q¢ per unit volume, q is the 
electronic charge and m, the number of electrons per unit volume. If the 
ionized gas is electrically neutral 


Np), Ns Ly. 
é 
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This analysis leads to an expression for time of relaxation due to 
electron-ion and electron-electron scattering, which simplifies to an 
expression, similar to that of CONWELL and WetssKopF? for scattering 
due to electron-ion interactions in semiconductors, when we neglect 
electron-electron scattering. 

To apply this analysis to semiconductors, we should replace the free 
electronic mass by the effective mass and take account of the dielectric 
constant of the crystal. In most of semiconductors of interest the ions 
carry a single electronic charge (Z;=1) and hence 

Le) A. MLD Ze 1, 
v 

In this paper the authors have only considered the case Z =1 since 
other values of Z are hardly of any significance in the case of semi- 
conductors. 


Times of relaxation 
SPITZER and HArm [/]} have shown that the velocity distribution of 
an electron gas with ions at rest in presence of a weak electric field E 
is giben by 
#(®) = fol) —fo(x) D(a) Cos. (1) 


where 


vis the electron velocity, 

A = m/2kT, 

m is electronic mass, 

k is Boltzmann’s constant, 

T is the temperature of gas, 

fo(*) = exp(— **), a 

O is the angle between E andv, 

D(x) =A@(x/Z, ! 

p(x) =ZDI/A, is a tabulated [/] function of x and Z; increases as ¥ 
increases and p(x)-—>«* when Zoo, 

A=mE/2x/A@g n, In (h/by), 

by is the value of the collision parameter for which an electron 1s deflected 
by 90° in an encounter with a positive ion and / is the Debye shielding 
distance. 
If we introduce the concept of relaxation time t’ due to electron- 

electron and electron-ion scattering we have 

ef) _ fal) D(a) _ Ap) fle) 6) 
Aree ware) ar 4(X)\ ae 
A Sage aes } 
Sale at yA iad) dx” 6) 
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Using the relation 
Fe ape allover (4) 
Ot /collision Ct /field 
we obtain , 
1 ZA \ 1 1 a 1 x. 
T(x) Techie nh qh yp (x) ; fo (#) a% use p(x)? (5) 
where 


1 4nqtZn, Ab in(h/bo) 4244 IS yn Z? 
ac ae a ae In (h/bo) A a N, Li; 

It has been shown by Sp1tzER and HArM [/] that neglecting electron- 
electron scattering corresponds to Z->co and p(x)—>x*. Hence, when 
electron-electron scattering is neglected we get 


1 1 x ify Seiil 
cava eee au | eck ee Be (6) 


CoNWELL and WEISSKoPr'’s [2] expression for time of relaxation due 
to ion-electron scattering in semiconductors is 


1 1 
aie are eS 
where 
B = D®m2/A? nN, q41n {4 + D2 m2? d? x4/22 4}, 


where d is the minimum distance between electron and ion for the 
electron to be scattered, 


D is the dielectric constant of the crystal, 
m the effective mass of electron, 
and N, is the density of impurity ions. 


Since 6(x) varies very slowly with x it is very common to take B 
independent of x in mobility investigations. 

The similarity between Eqns. (6A) and (6), and between the ex- 
pressions for B and b’ and the analogy between a semiconductor and 
ionized gas developed in the introduction suggest that for semicon- 


ductors we have in general (when electron-electron scattering is not 
neglected) 


7a) ~ Bplay 2) 
Under the assumption that equipartition is valid for lattice phonons, 


with which the electron interacts SHOCKLEY [3] has shown that the 
relaxation time T, is given by 


ee (8) 


where / is constant at a given temperature. 
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The effective time of relaxation t is a by 
le 1\-t_ ll plx)fx 
r= {4 +=} al seat (9) 
_ where a?—//B, to be interpreted later. 


: 
} 


Mobility considerations 


Assuming that the surfaces of constant energy in the Brillouin zone 
are spherical CONWELL [4] has shown that mobility is related to time 
of relaxation t by 


Cee gag ol Bip , (10) 


07 =b2 04 06 70 20 40 60 7 
A : 
- Fig. 1. Variations of fain, wit =r ee a 


le For nondegenerate semiconductors _ the velocity cap. of 
— is given by 

"3 ime N(x) dx = = A stexp(— 2?) dx (11) 
a i alt ee 4 , 

. <n ae be shown to reduce to Wie SP << 


; pr Deedes 
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where 


pe, =F (a) = 2J (x(k (s) + a} exp(— 24) a. 


zy is the mobility due to lattice scattering, 
uz is the mobility due to ion-electron and electron-electron scattering, 
ye is the net mobility 


and suffix co refers to the case when electron-electron scattering is 
negligible. 


From Eqns. (11 A) and (11 B) a? may be interpreted as 


ee Es ORE 
B EI, co : 


The variation of u/uz, with a is illustrated in Fig.1. 
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Erratum 


Wahrend der Drucklegung stellte sich ein Fehler im Manuskript heraus. In der 
Gl. (11C) muB F(a) ersetzt werden durch: 


co 
3 
2 f See hid, 5 e—* dx. 
p(*%) +a 
0 
Die Fig.1 muB dementsprechend abgeandert werden. 
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Es wird untersucht, welche Aussagen FERMiIs statistische Theorie iiber die genann- 
ten Prozesse macht, wenn man den willkiirlichen Parameter so festlegt, daB die 
mittlere Energie der bei der Antiprotonvernichtung erzeugten 2-Mesonen richtig 
herauskommt. Man findet, daB die statistische Theorie die Antiprotonvernichtung 
gut zu beschreiben vermag und daf auch die Aussagen iiber die Mesonenerzeugung 
bei Nukleon-Nukleon-StéBen in sehr viel besserer Ubereinstimmung mit dem Ex- 
periment stehen als es nach FERMIs urspriinglicher Rechnung der Fall war. Die 
mittlere Energie der ~7-Mesonen weicht jetzt héchstens noch um einen Faktor 1,5 
von den experimentellen Werten ab. Davon abgesehen wird ihre Abhangigkeit von 
der Primdrenergie gut wiedergegeben. 


§ 1. Einleitung 


In der letzten Zeit wurde eine Anzahl von Mesonenschauern, die 
durch sehr energiereiche Nukleonen der Hoéhenstrahlung in Photo- 
platten ausgelést worden waren, genauer untersucht!. Dabei wurden 
insbesondere Angaben iiber die Form des Energiespektrums** und die 
mittlere Energie** der erzeugten Mesonen in Abhangigkeit von der 


* Jetzt am Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Gdttingen. 
** Bezogen auf das Schwerpunktsystem. 
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Primarenergie des stoBenden Nukleons gewonnen. Diese Messungen 
sollten Aussagen iiber die Giiltigkeit der derzeitigen Theorien der 
Mesonenvielfacherzeugung bei Nukleon-Nukleon-StéBen erméglichen4. 
Ein solcher Vergleich zwischen Theorie und Experiment st6Bt jedoch 
auf Schwierigkeiten, weil die Theorien noch Parameter enthalten, 
welche in gewissen Grenzen willkiirlich sind und dadurch Unsicherheiten 
in die theoretischen Vorhersagen hineinbringen. 


In besonderem MaBe trifft dies auf FERMIs thermodynamisch- 
statistische Theorie 12 zu, und mit dieser werden wir uns im folgenden 
hauptsdchlich beschaftigen*. Der willkiirliche Parameter tritt hier als 
der Radius R, des unkontrahierten Reaktionsvolumens auf. Er wurde 
von FERMI, weil damals (1950) noch fast kein experimentelles Material 
vorlag, gréBenordnungsmaBig auf 1,4 - 107% cm (Compton-Wellenlange 
des a-Mesons) abgeschatzt. FERMI wies ausdriicklich auf die darin 
liegende Unsicherheit hin. Inzwischen hat sich herausgestellt, daB diese 
Abschatzung von R, viel zu groBe Werte fiir die mittlere Energie der 
erzeugten Mesonen ergibt, so daB eine anderweitige Bestimmung von 
R, notwendig ist. 


Das wird in der vorliegenden Arbeit versucht auf Grund der Uber- 
legung, daB die Theorie sowohl die Mesonenvielfacherzeugung bei der 
Antiprotonzerstrahlung als auch die bei Nukleon-Nukleon-St68en mit 
demselben Wert des Parameters Ry richtig beschreiben sollte, falls die 
Hypothesen, auf denen FErRmI™ aufbaut, wirklich zutreffen. Um den 
passenden Wert von R, zu finden, kann man verlangen, daB die Theorie 
wenigstens den experimentell bestimmten Wert fiir die mittlere Energie 
der z-Mesonen bei der Antiprotonvernichtung (346 MeV einschlieBlich 
Ruhmasse)!* richtig wiedergeben soll. Man kommt so zu R,=3,63 X 
10°3cm. Berechnet man mit dieser Wahl des Parameters fiir den 


* Auch in HEISENBERGs Theorie!’ gibt es einen willkiirlichen Parameter, die 
Maximalenergie $y max: Diese kénnte im Prinzip noch in gewissen Grenzen um den 
von HEISENBERG angegebenen Wert variieren. (Im Anhang ist fp ,,, mit E,9 be- 
zeichnet.) 

11 Fermi, E.: Progr. Theor. Phys. 5, 570 (1950). 

12 Fermi, E.: Phys. Rey. 81, 683 (1951). 

18 HEISENBERG, W.: Z. Physik 133, 65 (1952). 

14 FIEISENBERG, W.: Vortrage iiber kosmische Strahlung. Berlin-Géttingen- 
Heidelberg 1953. Vgl. auch die dort angegebene friihere Literatur. 

15 BELENKI, S.S.,u. L.D. LANDAU: Uspechi fiz. Nauk 56, 309 (1955). Ubersetzt 
in Fortschr. Phys. 3, 536 (4955) und Nuovo Cim. Suppl. 3, 15 (1956). Vel. auch die 
in diesen Arbeiten angegebene Literatur. 

16 Antiproton Collaboration Experiment by Barxas, W.H., R.W. Birce, 
W.W. Cuupp, A.G. Exsponc, G. GoLDHABER, S. GOLDHABER, H.H. Heckman, 
D.H. Perkins, J. Sanpweiss, E. Secrt, F.M. SmitH, D.H. Stork, L. van 
Rossum, E. AMatp1, G. Baron, C. CaASTAGNOLI, C. FRANZINETTI u. A. MANFRE- 
DINI: Phys. Rev. 105, 1037 (1957). 
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ProzeB der Antiprotonvernichtung die Form des Energiespektrums der 
z-Mesonen, die Wahrscheinlichkeit fiir die Produktion von kK-Mesonen 
und die mittlere Energie der K-Mesonen, so kommt man zu guter Uber- 
einstimmung mit dem Experiment (vgl. Tabelle 1 und Fig. 1). Was die 
Mesonenvielfachproduktion bei Nukleon-Nukleon-StéBen anbetrifft, so 
bewirkt die oben getroffene Wahl von R, im Vergleich mit FERMIs 
urspriinglicher Rechnung eine Verschiebung des Energiespektrums der 
Mesonen zu niedrigeren Energien hin, so daB die theoretischen Werte 
fiir die mittleren Mesonenenergien jetzt wesentlich naher an den experl- 
mentell gefundenen liegen als bei Fermi (vgl. Fig. 2). In gewissem 
MaBe hat auch die Beriicksichtigung der K-Mesonenproduktion zu 
dieser Verschiebung beigetragen. Bei niedrigen Primarenergien diirfen 
auch die Massen der Mesonen nicht mehr vernachlassigt werden. Trotz 
allem scheinen aber die theoretischen Werte fiir die mittlere Mesonen- 
energie immer noch etwas gréBer zu sein als die experimentell be- 
stimmten Werte, jedoch ist angesichts der sehr erheblichen experimentel- 
len Unsicherheiten eine quantitative Abschaétzung der Abweichungen 
nur schwer méglich. 


§ 2. Durchfiihrung der Rechnung 


a) Allgemeines 


Ehe wir auf die Details der Rechnung eingehen, sei kurz an die 
wesentlichsten Annahmen FERMIs" erinnert: 


4. Wenn zwei Teilchen, zwischen denen eine starke Wechselwirkung 
besteht (Nukleonen, Antinukleonen, Mesonen, ...), miteinander zu- 
sammenstoBen, wird die gesamte von den stoBenden Teilchen mitge- 
brachte Energie E (auf den gemeinsamen Schwerpunkt bezogen) inner- 
halb eines kleinen Volumens  freigesetzt und verteilt sich gleich- 
maBig iiber dieses Volumen. Indem vorhandene Teilchen vernichtet 
und neue Teilchen erzeugt werden, bildet sich schlieBlich in Q ein 
Gleichgewichtszustand heraus, der mit Hilfe der statistischen Thermo- 
dynamik berechnet und durch Angabe einer Temperatur charakterisiert 
werden kann, ohne daB dazu eine genauere Kenntnis der auftretenden 
Wechselwirkungen erforderlich ist. Bezeichnet ¢(T) die Energiedichte 
in Q bei der Temperatur 7, so gilt 


Es (1) -f2.. (1) 
e(T) setzt sich additiv aus den Beitragen der einzelnen im Gleichge- 


wichtszustand in Q vorhandenen Teilchensorten zusammen. 


2. Der im Experiment beobachtete Endzustand entsteht, indem 
das Gleichgewicht in Q einfriert und alle im Gleichgewichtszustand 
47* 
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vorhandenen Teilchen ohne weitere Wechselwirkungen aus {2 aus- 
treten”: 

3. Die CréBe des Reaktionsvolumens @ ist gleich dem Volumen, das 
die anfanglich vorhandenen Teilchen im Augenblick des Zusammen- 
stoBes einnehmen (im Schwerpunktsystem betrachtet)**. Hierbei ist 
selbstverstandlich die Lorentz-Kontraktion der Volumina der StoB- 
partner zu beriicksichtigen. Im Falle eines Nukleon-Nukleon- oder eines 
Nukleon-Antinukleon-StoBes macht man den Ansatz 


Me 
won pe det Toite (Oe Bi Ro (2) 


2 


(E = gesamte Energie beider stoBender Teilchen einschlieBlich der 
Ruhmassen, bezogen auf das Schwerpunktsystem ; = Nukleonenmasse 
c = Lichtgeschwindigkeit). 2 ist nur iiber.-den Lorentz-Kontraktions- 
faktor 2M c?/E energieabhangig ***. R, ist der in die Theorie eingehende 
willkiirliche Parameter. Nach der obigen Vorstellung sollte er, grob 
gesagt, etwa der Reichweite der Wechselwirkung zwischen den an- 
kommenden Teilchen entsprechen, aber daraus kann man natiirlich 
héchstens seine Gré8enordnung entnehmen. 

Hat man sich einmal fiir einen bestimmten Wert des Parameters Ry 
entschieden, so erhalt man die Temperatur T des Gleichgewichtszu- 
standes aus der Gl. (1). Aus T bestimmt man dann die mittlere Energie 
und das Energiespektrum der emittierten Teilchen. Fiir eine Teilchen- 
sorte mit der Masse m kann man aus der relativistischen Mechanik 


* Diese Annahme widerspricht zusammen mit 1. insofern der Erfahrung, als 
danach Nukleon-Nukleon-St6Be fast véllig inelastisch waren und beinahe die ge- 
samte anfanglich vorhandene kinetische Energie der Nukleonen zur Produktion 
neuer Teilchen verbraucht werden miiBte. Tatsachlich beobachtet man haufig 
Ereignisse, bei denen nur 10 bis 30% der verfiigbaren Energie zur Mesonenproduk- 
tion aufgewandt werden. AuBerdem wiirde man mit dieser Annahme viel zu 
groBe Produktionsraten fiir Antinukleonen und schwere Mesonen erhalten. Sofern 
man den Punkt 1. akzeptieren will, erscheint es daher sinnvoller zu sagen, daB aus 
dem Gleichgewichtszustand zuniachst vorwiegend leichte Teilchen mit einer diesem 
Zustand entsprechenden Energieverteilung abdampfen, dann aber der Rest des 
Systems unter Aussendung energiereicher Nukleonen auf einem anderen Wege 
zerfallt. (Vgl. hierzu auch §3, wo die Abanderung der Annahme 1. diskutiert wird.) 
Diese Uberlegungen lassen es auch plausibel erscheinen, daB die Fermische Theorie 
eher richtige Aussagen iiber die mittlere Energie der erzeugten Mesonen als iiber 
deren Anzahl (vgl. Fermi!) liefern wird. 

** Man vel. hierzu die Begriindung und die Bemerkungen von Frermr!!, 12, 

*xx Verschiedentlich hat man versucht, diese Energieabhangigkeit von Q durch 
eine andere zu ersetzen. Man vgl. etwa I. PoMERANTSCHUK!? und K. Ono und 
K. Yoxor!8, 

17 POMERANTSCHUK, I.: Doklady Akad. Nauk SSSR. 78, 889 (1951). Ins 
Deutsche iibersetzt in den Abhandlungen aus der Sowjetischen Physik, Folge IV, 
S. 82, Berlin 1954. 

18 Ono, K., u. K. Yoxor: Progr. Theor. Phys. 13, 104 (1955). 
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fiir Energiedichte ¢(7) und Teilchendichte n(T) bei der Temperatur T 
folgende Ausdriicke herleiten*: 
- g ae | etn = g ba Sy he 

Se) 0Ga) nT —38,- 7 F(Z), Gb). 
In diesen Formeln ist m,=h=c=1 (m, = Masse des z-Mesons, h — 
Plancksche Konstante) gesetzt und die Temperatur wird in energe- 
tischen Einheiten gemessen (d.h. in m,c?). g ist ein statistisches Ge- 
wicht, welches z.B. fiir das Pionengas den Wert g,=3 besitzt (3 La- 
dungszustande!). Die Funktionen ®(x) und F(x) lassen sich mit Hilfe 
der modifizierten Bessel-Funktionen K,(x) und K,(x) ausdriicken: 


@ (x) — x2. ss 3K, (n x) =7 x: K, (nx) h 
n=1 
ow K,(nx 
ces 6 
n=1 


Die Formeln (4) und (5) gelten fiir ein Bosonengas. Fiir ein Fermi- 
onengas sind die Reihen mit alternierendem Vorzeichen aufzusum- 
mieren. 


b) Vernichtung eines langsamen Nukleon-A ntinukleon-Paares 


Die bei diesem Proze8 umgesetzte Energie betragt E=2-Mc?= 
13,46 m,,c2. Neben a+Mesonen werden entweder gar keine oder aber 
zwei K-Mesonen erzeugt. Denn weil im Endzustand keine schweren Teil- 
chen mehr vorhanden sind, aber auch die Strangeness erhalten bleiben 
mu8, ist nur die Produktion einer geraden Anzahl von K-Mesonen 
méglich, andererseits reicht die verfiigbare Energie nicht fiir vier oder 
mehr K-Mesonen aus. Beriicksichtigt man diese Verhaltnisse, so er- 
geben sich fiir das K-Mesonengas bei sehr niedrigen Temperaturen Ab- 
weichungen von den Formeln (3) bis (5), denn nur der Anteil der Zu- 
standssumme fiir das K-Mesonengas tragt etwas bei, der der Gesamt- 
strangeness 0 entspricht. Nimmt man an, daB die K-Mesonen positiver 
bzw. negativer Strangeness je ein Isotopenspin-Dublett bilden, und be- 
schrankt man sich auf die ersten Glieder der Zustandssumme Z — was 
fiir unsern Zweck eine gute Naherung ist — so erhalt man 


Q 2° Vmk+5* 2 F 
— pertes: ee, 5 im . 2 
z=14\2 an oe PP dp| + (6) 


+ Beitrage der Glieder mit 4, 6, 8,... Teilchen. 


In dieser und allen folgenden Formeln werden die Energie und die 
Temperatur in Einheiten m,c? gemessen und h=c—=1 gesetzt. Nach 


* Vgl. S.S. BELENKI und L.D. Lanpau’® oder auch S.CHANDRASEKHAR: An 
Introduction to the Study of Stellar Structure. 1950. 
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der Ausfiihrung der Integration ist 


Q-mk:T yp (mr\/2 
Za14 [2 RE. Ky (AE) + (7) 
Fiir die Gesamtzahl der K-Mesonen ergibt sich 
2 [Q:-mke-T yz (mRK\/? 7 
Nx = ; |= aa =. K,(")| Ste : (8) 
Setzt man [vgl. Formel (3) | 
= Nk 
= 2 [3 «iF 4) (9) 
27? | L 


anstelle von g in die Formel (3a) ein, so kann man diese auch fiir das 
K-Mesonengas benutzen. Aus (1), (2), (3) und (9) erhalt man so zur 
Beschreibung der Nukleon-Antinukleon-Vernichtung die Gleichung 


B= 20. TH. (g,-@(%2) + ge @(™)). (10) 


Die z-Mesonen, die bei der 
Vernichtung eines langsamen 
Antiprotons entstehen, be- 
sitzen im Mittel eine Energie 
(einschlieBlich der Ruhmasse) 
von EF, = 346 + 20 Mev ¥. 
Wenn wir verlangen, daB die 
Theorie diesen Wert richtig 
wiedergibt, so bestimmen wir 
durch diese Forderung die 
Temperatur des_ Gleichge- 
wichtszustandes, der sich nach 
FERMIs Annahmen nach der 
Vernichtung des Antiprotons 
einstellen sollte. Aus dieser 


700 200 300 ©4400 +~«=«S00~=«600~=«CO 
kinetische /esonenenergie in MeV 
Fig. 1. Das Energiespektrum der bei der Nukleon- 


Antinukleon-Vernichtung erzeugten m-Mesonen. Die ex- 
perimentelle Kurve stellt das Resultat des Antiproton 
Collaboration Experiments (W. H. Barkas et al.18) dar, F ist 
die theoretische Vorhersage von FERMis statistischer Theo- 
tie (§2b), H ein Spektrum des Heisenbergschen Typs. 


(Der zugehorige Parameterwert ist «= 
Vgl. den Anhang. ) 


Temperatur und der bekann- 
ten Gesamtenergie E = 2-M c? 
1a8t sich mit Hilfe von Gl. (10) 
das Reaktionsvolumen Q, und 
damit der willkiirliche Para- 
meter Ry bestimmen. Alle 
andern beobachtbaren GréBen 


sollten sich nun richtig berechnen lassen. Dies sind die mittlere Anzahl 
der erzeugten z-Mesonen (N,), das Energiespektrum der 2z-Mesonen 
(vgl. Fig. 1), die mittlere Energie der K-Mesonen (Ex), die Wahrschein- 
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lichkeit fiir die Produktion eines K-Mesonenpaares (W,) und insbeson- 
dere eines Paares mit mindestens einem geladenen K-Meson (We ge). 
Die Ergebnisse der Rechnung sind in der folgenden Tabelle den experi- 
mentell beobachteten Werten?* gegeniibergestellt: 


Tabelle 1 


bs | = a 2o 
Ex (MeV) Nx | Ex (MeV) x kh ) R, (in f 


Moz C 


| 0,715 


1,4 355 4, 678,0 1%|6,1% | 
1,45 | 0,690 346,6 Le 667,0 |7,6%/5,7% | 17,48 2,59 
1,5 | 0,667 | 3388 | 5,28 | 660,5 |6,6%/4,95%| 20,14 2,72 
° —_ = . — — _ — ~ _ SS ——-= 4 - 
| | 
experimentell /346 + 20/5,3+0,4/645+60) — |5/85= ee | = 
| 15,9 % "7 


Diese Zahlen stehen in recht guter Ubereinstimmung mit dem 
Experiment. In 1® wurden mit Hilfe einer andern Rechenmethode 
ahnliche Werte fiir 2) erhalten**. Fiir die folgenden Betrachtungen 


werden wir den Wert Ry, = 2,59- 4 
Mrz C 


Wert des willkiirlichen Parameters R, ansehen. 

Fig. 1 zeigt, daB auch das nach der statistischen Theorie berechnete 
Energiespektrum gut mit dem tatsdchlich beobachteten iibereinstimmt. 
Uber die Berechnung der Vergleichskurve nach HEISENBERG gibt der 
Anhang nahere Auskunft. 


= 3,63 -10 1% cm als den ,,richtigen‘‘ 


c) Mesonenproduktion bet Nukleon-Nukleon-StoBen 


Wenn sich im Volumen 2 nach dem ZusammenstoB der Nukleonen 
die Gleichgewichtstemperatur T einstellt, so besitzt ein einzelnes 


Nukleon bei dieser Temperatur im Mittel die Energie in F . Da die 


urspriinglich vorhandenen Nukleonen bei der Reaktion erhalten bleiben 
miissen, steht fiir die Produktion von neuen Teilchen der Energiebetrag 


T) 
FE — 2-26 (11) 
ny (T) 
* Aus 16 wiirde sich 8,5% ergeben. Der obige Wert wurde auf Grund einer 
umfangreicheren Statistik ermittelt und auf der Rochester-Konferenz 1957 durch 


G. Exspone mitgeteilt. 
** In der genannten Arbeit wurden die relativen Wabrscheinlichkeiten fir die 


Produktion von N, Pionen und Nx K-Mesonen nach den Methoden von J. V. LEPORE 
und R. Stuart [Phys. Rev. 94, 1724 (1954)] und G.E.A. Frarno [Phys. Rev. 


47 nh \8 
105, 328 (1957)] berechnet. Es ergab sich fiir / Pe ( aa =15 der Wert 


N,=5,0 und We=12,3%. Vom Autor dieser Arbeit wurden unabhangig davon 
analoge Rechnungen durchgefiihrt und ahnliche Ergebnisse erhalten. 
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zur Verfiigung. Wenn, wie Fermi in Punkt 1 und 2 angenommen hat, 
wirklich die gesamte Energie (11) zur Produktion neuer Teilchen ver- 
braucht wird, dann folgt mit Hilfe von (2) 


2-Mc? 
E 


ee ee = (e,(T) + ex(T)) - 1), (12) 
Eigentlich miBte man auf der rechten Seite dieser Gleichung noch 
Beitrage fiir die Produktion von schweren Teilchen, also Nukleonen, 
Antinukleonen, Hyperonen und Antihyperonen, hinzufiigen, aber dann 
wiirde sich nach FERMIs Annahme 2 ergeben, daB bei sehr energiereichen 
Nukleon-Nukleon-StéBen neben wenigen Mesonen im _ wesentlichen 
schwere Teilchen und ihre Antiteilchen produziert wiirden, denn den 
7 Arten von Mesonen stehen nach dem Schema von GELL-MANN und 
NIsHIJIMA bei Beriicksichtigung des Spins 32 Arten schwerer Teilchen 
und Antiteilchen gegeniiber. Experimentell beobachtet man dagegen 
unter den Reaktionsprodukten nur verhaltnismaBig selten ein Anti- 
proton oder ein Antihyperon. Im Hinblick auf die Experimente ist 
der Ansatz (12) also gerechtfertigt. In (12) ist bei der Energiedichte 
des K-Mesonengases €x(7) der statistische Faktor gx, =4 [vgl. Gl. (3) ] 
zu wahlen. Denn bei Nukleon-Nukleon-St6Ben kénnen aus den ur- 
spriinglich vorhandenen Nukleonen ein oder auch zwei Hyperonen 
entstehen, und dadurch besteht hier die Méglichkeit, unter Erhaltung 
der Strangeness auch ungerade Anzahlen von K-Mesonen zu produ- 
zieren. 


Wenn ein Nukleon beim Sto8 in ein Hyperon verwandelt wird, so 
ware eigentlich auf der linken Seite von (12) ein etwas gréBerer Energie- 
betrag von der Gesamtenergie E abzuziehen, aber dies wiirde auf die 
berechneten mittleren Mesonenenergien auBer bei ganz niedrigen 
Primarenergien keinen merklichen Einflu8 haben. Auf eine entspre- 
chende Beriicksichtigung dieses Umstandes in Gl. (12) kann daher ver- 
zichtet werden. 


Wenn man in (42) die kinetische Energie der beiden Nukleonen ver- 


nachlassigt, also -N a =Mc? setzt, ferner die K-Mesonenproduktion 
N 


beiseite laBt (ex (T) =0) und in dem Ausdruck fiir e,(T) die Masse des 
zt-Mesons vernachlassigt (o(“=) == 2(0)= 6,49), und wenn man schlieB- 


lich noch wie bei Fermi den Parameter Ry=1,4 - 104% cm (Compton- 
Wellenlange des z-Mesons) setzt, dann erhalt man aus (12) fiir die 
mittlere Energie der erzeugten 2-Mesonen (gemessen in BeV) 


E,, = 0,358- /w(w—2) mit Et ae (13) 
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Diese Formel enthalt die Aussagen von FERMIs urspriinglicher Rech- 
nung!»*, wenn man in dieser auf die Beriicksichtigung von Drehimpuls- 
effekten ** verzichtet. FERmIs Drehimpulsfaktor eingeschlossen wiirde 
sich ergeben = = 
E,, = 0,703 - Vw (w — 2) BeV. (14) 
Wenn man in (13) die Produktion von K-Mesonen einschlieBt (aber 


unter Vernachlassigung der A-Mesonenmasse) und wenn man fiir Ke 
a E—2:-Me 

aes. St, 8 —— =: 

7 N; 

ist. In dieser ist jedoch zuvor ein Fehler zu korrigieren. Sie lautet richtig 


, wobei N, durch Fermis Formel (32)11 gegeben 


N,, = 1,34 V(w—2)8-w oder N, = 2,63: V( 

je nachdem, ob der den Drehimpuls beriicksichtigende Faktor 0,51 hinzugefiigt 
wird oder nicht. Bei der Herleitung der Formel ist namlich der Faktor E? in 
FERMIs Formel (27) nicht durch (E — 2+ Mc?)?, sondern durch E - (E—2-+ Mc?) zu 
ersetzen (E entspricht dem W in FEermis Bezeichnung). Dies sieht man sofort ein, 
wenn man sich die Herkunft des Faktors E? in (27) iiberlegt. 


xx FERMI hat in! die statistische Theorie der Nukleon-Nukleon-St6B8e mit 
dem von rein theoretischen Gesichtspunkten her gewadhlten Reaktionsvolumen 
4x h 

3 \mMmy,¢ 
tung durchgefiihrt, dann aber gezeigt, daB auf diese Weise die Anzahl der erzeugten 
Mesonen zu hoch und ihre mittlere Energie zu klein herauskommen sollte. Dieses 
Resultat ist qualitativ sehr plausibel. Bei der Abschatzung der GréBe des Effekts 
erhielt FERMI einen von der Primdrenergie unabhangigen Korrekturfaktor 1,96 
fiir die mittlere Mesonenenergie bzw. 0,51 fiir die Mesonenanzahl (vgl. auch die 
Rechnung in !#). Da in dem numerischen Faktor auf der rechten Seite von (14) 
auch eine negative Potenz des Reaktionsvolumens enthalten ist, kann man die 
Drehimpulskorrektur in das Reaktionsvolumen.absorbieren und auf diese Weise 
mit einem kleineren Reaktionsvolumen unter ganzlicher Vernachlassigung der 
Drehimpulseffekte zu dem gleichen Wert fiir die mittlere Energie gelangen, welchen 
Fermi in der oben geschilderten Weise erhielt. Das ist auch der Grund dafiir, daB 
in den hier vorgelegten Rechnungen von einer Beriicksichtigung der Drehimpuls- 
erhaltung ganz abgesehen wird. Denn hier wird das Reaktionsvolumen von vorn- 
herein so bestimmt, daB die mittlere Mesonenenergie bei der Antiprotonvernichtung 
richtig herauskommt. Die Wirkung etwaiger Drehimpulseffekte ist also, soweit 
sie sich durch eine bloBe Temperaturerhéhung erfassen ]aBt, bei der Antiproton- 
vernichtung schon automatisch mit eingeschlossen. Das berechnete Reaktions- 
-volumen ist daher sozusagen ein ,,effektives‘’ Volumen. Falls die Drehimpuls- 
effekte bei der Antiprotonvernichtung und die bei Nukleon-Nukleon-StéBen von 
unterschiedlicher GréBe sind, mu8B man auch beide Prozesse mit verschiedenen 
,,effektiven’’ Volumina behandeln. Wegen der bei Nukleon-Nukleon-St6Ben auf- 
tretenden hohen Drehimpulse sind in diesem Fall gréBere Drehimpulseffekte, d.h. 
kleinere effektive Volumina als bei der Antiprotonvernichtung zu erwarten. Die 
in Fig. 2 eingetragenen Mesonenenergien miissen daher méglicherweise noch etwas 
nach oben korrigiert werden. Allerdings ist sehr schwer abzuschatzen, welcher 
Anteil der Drehimpulskorrektur von der Rechnung schon erfaBt wird. Daher wur- 
den beide Prozesse mit demselben effektiven Volumen berechnet. Auf der anderen 
Seite 14Bt ein Vergleich mit den experimentellen Punkten gréBere Korrekturen 
nach oben untunlich erscheinen. 


\3 
zunachst einmal ohne Beriicksichtigung der Drehimpulserhal- 


* ; <a, 
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den in § 2b gefundenen Wert Ry = 3,63 - 10-4 cm einsetzt, gelangt man 
zu 


E, =Ex =0,144- /w(w—2). (15) 
Die mit R,=3,63 - 107% cm aus (12) berechneten mittleren Energien 
sind bei niedrigen Primarenergien etwas gréBer als die von (15) geliefer- 
ten Werte, sie gehen aber mit wachsender Primarenergie in die durch (15) 
gegebenen Werte tiber. 

Die Resultate der numerischen Auswertung der Gl. (12) sind in 
Tabelle 2 zusammengestellt. Die Rechnung wurde fiir zwei verschiedene 
Werte des Parameters R,, namlich fiir Ry = 2,59h/m,,c = 3,63 - 10% cm 
und fiir Ry =2,72 - h/m,c=3,81 - 10% cm (vgl. auch Tabelle 1) durch- 
gefiihrt, aber die Resultate beider Rechnungen unterscheiden sich nur 
geringfiigig. 


Tabelle 2a. Zusammenhang zwischen Temperatur und Primdrenergie (E 


rita) 


Ry= 2,59 - hima c Ro=2,72-h/mnc 


T fe Se PY tas a 
Eprim (BeV) | Ys Eprim (BeV) | Ye 
AG 0,8 9,964 2,410 11,201 2,543 
1,0 1,0 20,103 3,348 22,866 3,561 
0,7 1,4 86,273 6,816 99,510 7,315 
0,5 2,0 319,983 13,075 402,560 14,661 
0,3 3,3 2792,0 38,572 3 382,6 42,455 
0,2 5,0 14 390,6 87,558 16828,5 94,684 


T wird in energetischen Einheiten der GréBe mc? gemessen. Die GriéBe y, ist 
die auf ein einzelnes Nukleon im Schwerpunktsystem entfallende Gesamtenergie, 
gemessen in Einheiten Mc*. Es gilt also E,in = Mc? - (2v§—1) sowieE=w-M2= 
2y, Mie. 


Tabelle 2b. Nur von der Temperatur abhdngende GréBen 


K-Mesonen 


Nukleonen 


zt-Mesonen 


Die Spalten a bzw. b sind mittlere Gesamtenergie einschlieBlich der Ruhmasse 
bzw. mittlere kinetische Energie (alles in BeV gemessen). Die letzte Spalte gibt das 
Verhaltnis der Anzahl der K-Mesonen zur Anzahl der az-Mesonen an. Dabei sind 
geladene und ungeladene Mesonen beriicksichtigt. 


Der in Tabelle 2 fiir die Parameterwerte Ry=2,59 -h/m,c bzw. 
Ry =2,72-h/m,c enthaltene Zusammenhang zwischen der Primar- 
energie und der mittleren Energie der erzeugten z-Mesonen im Schwer- 
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punktsystem ist in Fig. 2 als Kurve a bzw. b eingetragen. Die Kurven c, 
d, e stellen die Aussagen der Gin. (15), (13), (14) dar. Die Vergleichs- 
kurve f wurde nach den Angaben HEIsENBERGs!3 [vgl. Anhang For- 
mel (2A)] berechnet. Die mit + bezeichneten Stellen sind MeBergeb- 
misse der Arbeiten+-§. Sofern in diesen Arbeiten nur untere Grenzen 
angegeben werden konnten, sind die + bei diesen eingetragen. Wenn 


$ + 5 BeV 
¥ 4 ¥ 
? 4 3 


Eg eel 7 
ag 09 
(in BeV) 08 + 08 
QO7- = 07 
GS Oe 
G4 4 
G3 |- 


et Eprim in BeV 
70 2 SO 1 250 500 7000 2500 5000 70000 25000 $0000 700000 


oe te 
vA 2 mj 4567890 20 JO 40 50 60 708090100 200 =300 


ness 


Fig. 2. Mittlere Energie der bei Nukleon-Nukleon-StéBen erzeugten m-Mesonen. Kurve a bzw. b beruht auf 


den Aussagen der Gl. (12) mit den Parameterwerten R, = 2,59 Be bzw. Ry =2,72 nt . Die Kurven c, d, e 
mt € mG C 


stellen die Aussagen der Gln. (15), (13), (14) dar. Die Kurvef zeigt die von HEISENBERG" angegebenen 
theoretischen Werte. Die mit @ bezeichneten Punkte sind in §3 erklart. (Statistische Theorie mit Bertick- 
sichtigung der jeweils beobachteten Inelastizitat k.) Die mit + bezeichneten Punkte sind experimentelle 
Beobachtungen, und zwar: 1. E. Loprmann®, Schauer Nr. 5, Eprim=37 BeV, ys=4,5, k=100%, 
Ex =0,32 BeV. 2. K. Gorrstein, M. TEUCHER?, Eprim = 40 BeV, ys =4,7, k=100%, Ex, = 0,29 BeV. 
3. L. v. LinpEeRN‘, Mittelwert aus vermessenen Einzelspuren von 7 Schauern, deren Primarenergie etwa 
¥s=5 entspricht. Ex =0,35 BeV. 4. E. Lonrmann®, Schauer Nr.4, Eprim = 100 BeV, ys =7,5, k=50%, 
Ex =0,35 BeV. 5. E.Lourmann®, Schauer Nr. 3, Eprim =130 BeV, ys= 8,6, k=40%, Ex =0,39 BeV, 
maximal = 0,55 BeV. 6. L. v. LinDERN*‘, Eprim = 300 BeV, 7's = 12,5, R= 21%, Ex = 0,50 BeV. 7. E. Lonr- 
MANN §, Schauer Nr. 6, Eprim = 700 BeV, 7, =19, K=75%, Ex =0,60 BeV. 8. V.D. Hopper et al!, Eprim = 
1000 BeV, y;= 22,5, k=10%, Eqz=0,45 BeV. 9. E. Lonrmann$, Schauer Nr.1, Eprim = 1700 BeV, 
Vs = 30, R=11%, maximal 31%, Ex > 0,41 BeV, maximal 1,1 BeV. 10. E. Lonrmann®, Schauer Nr. 2, 
Eprim = 2200 BeV, 7, =34, k= 27%, Ex=0,42 BeV, maximal=1,5 BeV. 11. E. Lourmann®, Schauer 
Nr. 7, Eprim = 3800 BeV, 7s = 45, k = 18%, Ex ~ 0,40 BeV, maximal 1,3 BeV. 12.A.DEBENEDETTI et al.’, 
Eprim = 3800 BeV, y,=45, k=72%, En=1BeV. 13. E.Lourmann®, 1100 < Eprim< 12000 BeV, 
24,5 <ys< 80, 1,7 BEV > Ex >0,5 BeV. 14. F.D. Hann et al.*, Eprim = 10000 BeV, ys =70, R= 70%, 
Eq, =1,4 BeV. 15. M. ScHern et al.*, Eprim = 20000 BeV, 7g = 100, k= 12,5%, Ex = 1,14 BeV 


auBerdem eine Abschatzung der maximal médglichen Mesonenenergie 
gemacht wurde, ist diese durch einen aufgesetzten senkrechten Strich 
angedeutet (bei den Punkten 5, 9, 10, 11). Die bei den Ereignissen 13 
bzw. 15 eingetragenen Fehlergrenzen entsprechen der oberen bzw. 
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unteren Grenze der Mesonenenergie, die sich ergibt, wenn man fiir die 
Primarenergie den kleinst- oder gréBtméglichen Wert annimmt*. Bei 
den iibrigen Punkten sind keine Angaben daritber gemacht worden, in 
welchen Grenzen das MeBergebnis noch variieren kénnte, aber auch bei 
diesen ist mit mehr oder weniger groBen Fehlern zu rechnen. Wegen 
der mit e bezeichneten Stellen vgl. § 3. 


In Fig. 3 schlieBlich sind fiir vier verschiedene Primarenergien, bei 
denen Mesonenschauer beobachtet wurden (in Fig. 2 als Punkt 3, 6, 12 


SL/ 
LD 


Ey in Meo 


& 
= 


NS 
a" 


as Se WS FW 


Ex in ng? Ex in BeV 


Fig. 3a—d. Energiespektra von Mesonenschauern bei Nukleon-Nukleon-StéBen. F statistische Theorie von 
Fermi, H StoBwellentheorie von HEISENBERG. a Theoretische Kurven fiir Eprim = 21,5 BeV (y, = 3,45). Das 
experimentelle Spektrum wurde aus mehreren Schauern mit 20 BeV < Eprim < 60 BeV gewonnen (L. v. Lin- 
DERN‘, Fig. 4). b Theoretische Kurven fiir Eprim = 361 BeV (ys = 13,9). Das experimentelle Spektrum stellt 
einen von L. v. LINDERN beobachteten Schauer mit Eprim = 300 BeV (7, = 12,5) dar. (Private Mitteilung). 
c Theoretische Kurven fiir Eprim = 3080 BeV (7; = 40,5). Das experimentelle Spektrum stellt einen von 
DEBENEDETTI et al.’ beobachteten Schauer dar (35 < y,< 55). d Theoretische Kurven fiir Eprim = 15 500 BeV 
(vs = 91). Das experimentelle Spektrum wurde von M. ScHEIN et al.* beobachtet (75 = 100) 


und 15 eingetragen), die Energieverteilungen der Mesonen aufgezeichnet 
worden. Die theoretische Kurve nach FERMI wurde mit Ry = 2,59h/m,c 
berechnet, der Kurve nach HEISENBERG wurde die in 1 angegebene 
Formel zugrunde gelegt [identisch mit Formel (1A) des Anhangs]. 


* Bei Punkt 13 liegt y, zwischen 25 und 80, E, entsprechend zwischen 1,7 und 
0,5 BeV. Das + wurde bei einem mittleren y, und einem mittleren E,, eingetragen. 


Bei Punkt 15 liegt y, zwischen 75 und 125, das ++ wurde bei dem nach Ansicht der 
Autoren wahrscheinlichsten Wert eingetragen (y,—= 100). 
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§ 3. Diskussion der Resultate 


Aus der Tabelle 1 hat sich ergeben, da8 der Parameterwert Ke= 
2,59 h/m,c die Beobachtungen bei der Antiprotonvernichtung gut be- 
schreibt. Die mit demselben Parameterwert berechneten Mesonen- 
energien fiir den Fall der Erzeugung durch Nukleon-Nukleon-StéBe 
legen aber immer noch um einen Faktor 1,4 bis 1,5 hodher als die in 
Abb. 2 eingetragenen experimentellen Punkte. Abgesehen von einem 
solchen konstanten Faktor scheint die Abhangigkeit der Mesonenenergie 
von der Primarenergie richtig wiedergegeben zu werden, zumindest in 
dem Bereich bis zu 20000 BeV Primirenergie, in dem heute Beobach- 
tungen vorliegen*. Zu Fig. 3 sei bemerkt, daB die Fermische Theorie 
die scharfen Maxima bei ganz niedrigen Mesonenenergien wie in Fig. 3a 
und 3c auch dann nicht liefern kénnte, wenn der Wert fiir die mittlere 
Mesonenenergie sich noch weiter nach unten korrigieren lieBe. Kiirzlich 
berichtete auch E. LoHRMANNS iiber verschiedene Ereignisse, bei denen 
30 bis 40% der emittierten Mesonen eine Energie <2 - mc? besaBen. 
Aber viel weiteres experimentelles Material ist notwendig, bevor man 
iiber die Form des Energiespektrums zuverlassige Aussagen gewinnen 
kann. 

Das Verhaltnis der Anzahl der K-Mesonen zu der Anzahl der z- 
Mesonen, das in Tabelle 2b angegeben wurde, ist verglichen mit experi- 
mentellen Beobachtungen um einen Faktor 2 oder mehr zu groB. Bris- 
BouT u. Mitarb.!% berichten, daB bei den von ihnen beobachteten 
Ereignissen mit Primarenergien zwischen 1000 und 30000 BeV (im 
Mittel 4500 BeV) nur 25% der Schauerteilchen keine z-Mesonen waren. 
Neben einigen Nukleonen, die aus dem getroffenen Kern herausge- 
schossen wurden, handelte es sich in der Hauptsache um K-Mesonen. 
Hyperonen und Antinukleonen traten nur in geringem MaBe auf. Die 
Autoren finden fiir das Verhaltnis der Anzahl der geladenen K-Mesonen 
zu der Anzahl der geladenen z-Mesonen mit Hilfe zweier von einander 


* Von P.H. Fowler wurde auf der Rochester-Konferenz 1957 iiber ein Er- 
eignis des Typs 1+6 mit einer Primarenergie von etwa 10° BeV (was y,= 730 
entspricht) berichtet. Dieses scheint einen Nukleon-Nukleon-Sto8 darzustellen und 
gestattet bei zwei Mesonen die Abschatzung der Energie. Ins Schwerpunktsystem 
umgerechnet ergibt sich 30 m,c?=4,2 BeV. Die Formel (15) wiirde fiir obige 
Primarenergie den Wert 5,5 BeV liefern, also einen um den Faktor 1,3 hdéheren 
Wert. HrisENBERGs Theorie fiihrt dagegen auf 1,12 BeV. Eine vdllig offene Frage 
bleibt natiirlich, ob die beobachteten Mesonenenergien einen fiir Primarenergien 
der GréBe 108 BeV charakteristischen mittleren Wert darstellen oder nicht. Aber 
man sieht jedenfalls, daB weitere Beobachtungen in diesem Energiebereich die 
Frage entscheiden kénnten, ob FERMIs oder HEISENBERGS Theorie die Abhangigkeit 
der mittleren Mesonenenergie von der Primarenergie besser beschreibt. 

19 BrisBout, F.A., C. DAHANAYAKE, A. ENGLER, Y. Fujimoto u. D.H. PER- 


Kins: Phil. Mag. 1, 605 (1956). 
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unabhangiger Methoden 


pte ae =0,30 £014 bzw. 0,33 £0,16. 


TU 


Unter EinschluB& der neutralen Mesonen erhalt man daraus 


-N; N; 
we Ne ok ay 0,40. 
3/2° Nj+ N,, 


Bei der Berechnung dieser Zahlen sind alle von z-Mesonen verschiedenen 
Teilchen als K-Mesonen angesehen worden. 


Das verhaltnismaBig seltene Auftreten von Hyperonen und schweren 
Antiteilchen rechtfertigt, daB wir in § 2 die Erzeugung schwerer Teil- 
chen vernachlassigt haben. Nach all dem scheint es so, als sei der Bruch- 
teil der beim StoB umgesetzten Energie, der auf alle von z-Mesonen ver- 
schiedenen Teilchen entfallt, insgesamt kleiner als der Bruchteil, den man 
nach der theoretischen Rechnung von § 2 allein den A-Mesonen zu- 
billigen wiirde. Eine Abanderung der in die Theorie eingehenden sta- 
tistischen Gewichte in der Weise, daB alle Teilchensorten mit der 
Haufigkeit erzeugt werden, die den experimentellen Produktionsraten 
entspricht, kann daher keineswegs zu niedrigeren Energien fiir die 
z-Mesonen fiihren, sondern diese allenfalls erhéhen. 

Eine bescheidene Méglichkeit, die Resultate von § 2 weiter zu ver- 
bessern, besteht noch darin, auch die Méglichkeit von nur teilweise 
inelastischen StéBen ins Auge zu fassen. Dies wiirde der experimentell 
am haufigsten eintretenden Situation entsprechen, aber eine Abande- 
rung von Fermis Annahme 1 bedingen. Diese ware zu ersetzen durch 
die Annahme, da8 jetzt die stoBenden Nukleonen nicht mehr am Tem- 
peraturgleichgewicht teilnmehmen, sondern lediglich einen Bruchteil 
k.(E—2-Mc?) (0 <k <1) ihrer gesamten, im Schwerpunktsystem mit- 
gefiihrten kinetischen Energie im Volumen Q freisetzen. Nur dieser 
Bruchteil k - (E —2- Mc?) ware dann fiir die Héhe der Gleichgewichts- 
temperatur verantwortlich, d.h. die Gl. (1) ware zu ersetzen durch 


k-(E—2-Mc) =e(T)-Q. (16) 


Um die Konsequenzen dieser Annahme zu iibersehen, iiberlege man sich, 
daB mit (16) der Faktor (w—2) in Gl. (15) einfach durch (w—2)-k 
zu ersetzen ware, d.h. daB die durch (15) gegebene mittlere Mesonen- 
energie noch mit dem Faktor //& zu multiplizieren ware. Die GréBe k 
wird bei den meisten experimentellen Untersuchungen abgeschatzt. 
Unsere Annahme kann daher direkt nachgepriift werden und fiihrt zu 
den in Fig. 2 mit ¢ bezeichneten Werten. Ein Vergleich der Ereignisse 
7 und 8 und ebenso 14 und 15 1aBt unsere Annahme plausibel erscheinen, 
aber auch so scheinen die theoretischen Werte immer noch ein gutes 
Stiick hoher als die experimentellen zu sein. 
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SchlieBlich ist auch noch darauf hinzuw reisen, daB die Abweichungen 
der berechneten a-Mesonenenergien von den experimentellen Werten 
wenigstens zum Teil auch von experimentellen Unsicherheiten her- 
rihren kénnen. Die experimentellen Fehler kénnen betrachtlich sein, 
aber ihre wirkliche GréBe ist schwer abzuschiatzen. Fiir die Energie der 
Mesonen, besonders der im Schwerpunktsystem in Vorwartsrichtung 
emittierten, kann in vielen Fallen nur eine untere Grenze angegeben 
werden, oft ist nur bei einem Teil der Spuren eine Vermessung mdéglich, 
und schlieBlich kann auch die Primarenergie des Ereignisses nur grob 
abgeschatzt werden. Zwar gibt es hierfiir mehrere von einander un- 
abhangige Methoden, doch hangt ihre jeweilige Anwendbarkeit von dem 
Aussehen des Ereignisses und dem in Frage kommenden Energiebereich 
ab. Wie SYMANZIK gezeigt hat*, kann die Unkenntnis des wirklichen 
Energiespektrums der Mesonen und ihrer Winkelverteilung im Schwer- 
punktsystem zu erheblichen Fehlern fiihren. So wiirde die oft benutzte 
Formel y,=1/tg O,(§) bei anisotroper Emission und Vorliegen eines 
Heisenbergschen Energiespektrums die Primarenergie um einen Faktor 2 
zu hoch abschatzen. Ferner wird stets angenommen, daB alle emittierten 
Schauerteilchen z-Mesonen seien, denn eine genaue Identifizierung 
ist meistens unmdglich. Wenn dabei ein K-Meson oder Nukleon bzw. 
Antinukleon irrtiimlich als a-Meson angesprochen wird, so kann dies 
bei Emission in. Riickwartsrichtung (und nur dann) einen merklichen 
EinfluB auf die Bestimmung der Primarenergie haben. Die Energie des 
Schauerteilchens wird bei Annahme der z-Mesonenmasse zu niedrig, die 
Primarenergie dagegen zu groB berechnet. Ein Beispiel dafiir wird aus- 
fiihrlich bei M. SCHEIN u. Mitarb.? [Nuovo Cim. 2, 647 (1955)] diskutiert. 

Trotz aller experimentellen Unsicherheiten wird man zugeben miissen, 
daB auch zwischen der hier dargestellten, verbesserten statistischen 
Theorie und dem Experiment noch Diskrepanzen bestehen, wenn auch 
deren GréBe nur schwer abzuschatzen ist. Wenn man die mittleren 
Mesonenenergien durch eine weitere VergréBerung des Reaktions- 
volumens noch um einen Faktor 1 3! bis 1,5 Se wollte, so wiirde 


~ bis 4,5 - 


dem 65- bis 90fachen des von vey eraghien Sealey hiner ent- 
sprechen. Zwar wiirde durch eine solche MaBnahme auch gleichzeitig 
die Situation hinsichtlich der Energiespektren und des Verhaltnisses 
von K- zu a-Mesonen verbessert, aber eine physikalische Deutung eines 
so groBen Reaktionsvolumens wiirde sehr schwierig sein. Vom Stand- 
punkt der statistischen Theorie ware es auch schwer verstandlich, 
warum beide Prozesse, die Mesonenerzeugung bei der Antiproton- 
vernichtung und die bei Nukleon-Nukleon-StéBen, mit so verschiedenen 


man auf Parameterwerte Ry) =4 - ~ sefiihrt. Dies wiirde 


* Vgl.44, S. 563 oder auch LinDERN, L. v.: Nuovo Cim. 5, 491 (1957). 
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Parameterwerten gekoppelt sein sollten; denn in jedem Fall sind die 
primar vorhandenen Teilchen schwere Teilchen und auch die Wechsel- 
wirkungen, die fiir die Mesonenerzeugung verantwortlich sind, sind 
beidemal die gleichen*. 

Ich danke Herrn Professor J.H.D. JENSEN fiir die Anregung zu dieser Arbeit 


sowie fiir wertvolle Hinweise. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich 
dafiir, daB sie durch ein Stipendium die Durchfiihrung dieser Arbeit erméglicht hat. 


Anhang 


Die Proton-Antiproton-V ernichtung im Bilde von HEISENBERGs 
Theorie der Vielfacherzeugung von a-Mesonen 


Nach HEISENBERGs Uberlegungen!* !4 spielt sich der ProzeB der 
Mesonenvielfacherzeugung bei Nukleon-Nukleon-StéBen in 2 Phasen ab. 
In der ersten wird durch den Sto8 innerhalb eines kleinen Raumgebietes 
um die Nukleonen das z-Mesonenfeld sehr stark angeregt, wobei ein 
Teil der Primarenergie der Nukleonen auf das Mesonenfeld iibertragen 
wird. In der zweiten Phase beginnt sich die Erregung des Mesonenfeldes 
nach einer nichtlinearen Wellengleichung unter starker Energiedissi- 
pation auszubreiten, bis sich eine bestimmte Teilchenzahl herausge- 
bildet hat und die Wechselwirkung der einzelInen Mesonen untereinander 
nur noch schwach ist. In diesem Endstadium des Prozesses ist das 
Spektrum der Mesonen gegeben durch 


VEt—m2cet 14 1 


dN, = const - gi = ,4E,, (1 A) 
1+( ) 


E. 


TO 

(N, = Mesonenzahl, E,, = Mesonenenergie einschlieBlich der Ruhmasse). 
Das Glied (1 + (E,/E,,.)”) + ist ein Abschneidefaktor und hat die Aufgabe, 
die Gesamtenergie endlich zu machen. Der Parameter E,,, besitzt eine 
anschauliche Bedeutung dadurch, daB die Lange fic/E,, die Ausdehnung 
eines stoBenden Nukleons in der Bewegungsrichtung sein soll. 

Wenn man die Mesonenausstrahlung bei der Nukleon-Antinukleon- 
vernichtung nach demselben Schema beschreiben will, so unterscheidet 
sie sich von der Vielfacherzeugung bei Nukleon-Nukleon-St6Ben nur 
in der ersten Phase: Die gesamte Energie der beiden Teilchen einschlieB- 
lich der Massen wird jetzt zur Erregung des z-Mesonenfeldes aufgewandt, 
die zweite Phase verlauft genau wie oben. Dabei mu8 jedoch angenom- 
men werden, da8 schon die relativ kleine Energie von 2 BeV ausreicht, 

* Nach Fertigstellung der Arbeit erfuhr ich durch Herrn E. Lourmann, daB 
das von S. KaNnEKo et al.!° beobachtete Ereignis vom Typ 1+ 5p ist und bei einer 
Primarenergie von 25 BeV (y,=3,72) die mittlere Energie der m-Mesonen im 
Schwerpunktsystem 0,31 BeV betragt. Die Inelastizitat ist k= 40%. Theoretisch 


wiirde sich bei dieser Primarenergie fiir die Mesonenenergie 0,47 BeV bzw. bei 
Beriicksichtigung der Inelastizitat 0,38 BeV ergeben. 
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um die Voraussetzungen der StoBwellentheorie zu befriedigen. Wenn 
das Energiespektrum (1A) gegeben ist, dann ist die beobachtete mittlere 
Energie 


Hq alo 
- ; it Ph odin + V4 r Oy 
(= Ee an CO ro 
=e li . (2A) 
be Tt 1+ 20220 V1 + a2 
; a : : 
mit «= —*—. Der in (1A) auftretende Abschneideparameter E,, kann 


zO 
im Gegensatz zu den Nukleon-Nukleon-Sté8en hier nicht durch eine 
einfache theoretische Abschatzung vorhergesagt werden. Er mu8 mit 
Hilfe des Experiments bestimmt werden, und zwar so, dab’ f= 
346 MeV 7* wird. Man erhialt fiir ein langsames Nukleon-Antinukleon- 
Paar (E = 13,45 mc? =1,877 BeV): 


ot | Nz | Ex (inMev) | ui 
/ Exo 
| 
= 555. 338 0,354°10-28 | 2,60 
4,5 5,38 | 349 | 0,315°1078 | 2,14 
5 5,23 | 359 | 0,283°1078 | 1,92 


Die vorletzte bzw. letzte Spalte geben die auftretende charakteristi- 
sche Lange fc/E, ;in cm bzw. in Compton-Wellenlangen des Nukleons an. 
Die in Fig. 1 eingetragene Kurve ist mit «+1=4,5 berechnet. Aus (1A) 
]aBt sich noch berechnen, welcher Bruchteil der Mesonen eine Gesamt- 
energie E, <E_, besitzt und ein wie groBer Teil des Spektrums iiber 
den gréBten, bei Beriicksichtigung von Energie und Impulserhaltung 
zulassigen Wert von E, (Emax = 938,5 MeV) hinausreicht. Es ergibt sich 


Theoretisch Experimentell 


Emax>En>Eno ) Ex >Emax Ex>Enxo 


4 8,26% 2,75 % eis 
4,5 6,14 % 3,17 % 3,5% 
5 4,45 % 3,59 % 0 % 


Die letzte Spalte gibt die experimentellen Werte an und ist mit der 
ersten zu vergleichen. 
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Aus dem Physikalischen Staatsinstitut Hamburg 


Zur Frage der Zeitumkehrinvarianz 
in starken Wechselwirkungen 


Von 
PETER STICHEL 


(Eingegangen am 25. Oktober 1957) 


Die Untersuchung bestimmter Asymmetrieeffekte bei der Messung der linearen 
Polarisation der y-Strahlung oder der y-y-Winkelkorrelation von polarisierten 
Kernen liefert eine Aussage iiber die Invarianz der starken Wechselwirkungen 
gegeniiber Zeitumkehr. 


Einleitung 


Nachdem in den letzten Monaten durch eine Reihe von Experimen- 
ten! sichergestellt wurde, daB die schwachen Wechselwirkungen nicht- 
invariant gegentiber Raumspiegelung und Ladungskonjugation sind, 
erhebt sich die Frage, inwieweit physikalische Wechselwirkungen tiber- 
haupt gegeniiber den Symmetrieoperationen* invariant sind. 

Ein bis heute noch vdllig offenes Problem ist die Frage der Invarianz 
der Wechselwirkungen gegeniiber Zeitumkehr**. Zur Priifung der Zeit- 
umkehrinvarianz in schwachen Wechselwirkungen wurden verschiedene 
Experimente vorgeschlagen?, die ersten Messungen von AMBLER u. Mit- 
arb.® sowie von STEFFEN ® lassen jedoch noch keine eindeutige Aussage zu. 


* Unter einer Symmetrieoperation versteht man eine Abbildung R des Hilbert- 
Raumes auf sich selbst derart, daB R”= 1 fiir bestimmtes » gilt. (K. SyYMANzIK: Vor- 
lesung in Oberwolfach, Sept. 1957) Bekannte Symmetrieoperationen sind: Raum- 
spiegelung, Ladungskonjugation, Zeitumkehr und ihre Kombinationen. 

** Unter Zeitumkehr soll immer ,,Zeitumkehr im Sinne von WIGNER“ (gleich- 
bedeutend mit Bewegungsumkehr) verstanden werden. Zur Definition der Bewe- 
gungsumkehr vgl. Lipers, G.: Z. Physik 133, 325 (1952). 

1 Wu, C.S., E. AMBLER, R.W. Haywarp, D.D. Hoppers u. R.P. Hupson: Phys. 
Rev. 105, 1413 (1957). — Garwin, R.L., L.M. LEDERMANN u. M. WEINRICH: 
Phys. Rev. 105, 1415 (1957). — FRAUENFELDER, H., R. Boponz, E. von GoELER, 
N. Levine, H.R. Lewis, R.N. Peacock, A. Rosst u. G. DE Pasguati: Phys. 
Rev. 106, 386 (1957). — Scuopprer, H.: Phil. Mag. 2, 710 (1957). 

2 Jackson, J.D., S.B. TREIMAN u. H.W. Wy Lp: Nuclear Phys. 4, 206 (1957).— 
Leer, T.D., R. OfkuME u. C.N. Yane: Phys. Rev. 106, 340 (1957). — Curtis, R.B., 
u. R.R. Lewis: Phys. Rev. 107, 543, 1381 (1957). — Morita, M., u. R.S. Morita: 
Phys. Rev. 107, 1316 (1957). — Koran, T.: UCRL-3704. — Srrcuet, P.: Unpubl. 
Report Physikal. Staatsinst. Hamburg. 

us ANELES, La, R. ae HAYWARD, D.D. Hoppes u. R.P. Hupson: Untersuchung 


von (<7 Ba > xR) \(<F je * R) an ausgerichteten Co®®-Kernen. Phys. Rev. 108, 503 
(1957). 


4 STEFFEN, R.M.: Untersuchung der-transv. Elektronenpolarisation an Au!%®- 


Kernen (private Mitteilung von H. FRAUENFELDER). 
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Durch kiirzlich durchgefiihrte Experimente von N. TANNER® wurde 
gezeigt, daB der paritatsverletzende Anteil an der Wellenfunktion eines 
Systems mit starker Wechselwirkung kleiner als 10-3 ist. Es erhebt sich 
nun die Frage der Zeitumkehrinvarianz in starken Wechselwirkungen, 
welche bei Giiltigkeit des TCP-Theorems® (dieses gilt nach den neuesten 
Untersuchungen von R. Jost? unter bestimmten V oraussetzungen auch 
fiir nichtlokale Wechselwirkungen) und bei exakter Erhaltung der 
Paritat mit der Frage nach der Invarianz gegentiber Ladungskonjugation 
identisch ist. 

E.M. HENLEY und B.A. JAcopsoHun® betrachteten kiirzlich die 
experimentellen Daten einiger Kernreaktionen und ihrer Umkehrreak- 
tionen (ohne Polarisationseffekte) und fanden durch Vergleich mit dem 
Prinzip des detaillierten Gleichgewichts, daB der Beitrag der die Zeitum- 
kehr verletzenden Kernkrafte méglicherweise 10 bis 20% betragen kann. 

Wie L.1. Lapipus zeigte®, besteht bei Zeitumkehrinvarianz ein defi- 
nierter Zusammenhang zwischen Polarisationsphanomenen in Vor- und 
Riickwartsreaktionen. Die experimentelle Untersuchung dieses Zusam- 
menhangs fiihrt also zu einer Aussage iiber Zeitumkehrinvarianz. 

Eine andere Gruppe von Experimenten zur Priifung der Zeitumkehr- 
invarianz bildet die Untersuchung von Termen in den Winkel- und 
Polarisationskorrelationen von Kernemissionsprozessen und Kern- 
reaktionen, die bei Zeitumkehr ihr Vorzeichen andern. Derartige Terme 
kann man aus einer ungeraden Anzahl von Vektoren aufbauen, deren 
Vorzeichen sich bei Zeitumkehr andert (dies sind Pseudovektoren zweiter 
oder dritter Art, je nachdem, ob sie gegeniiber Raumspiegelung polare 
oder axiale Vektoren sind). Drehinvarianz und — bei starken Wechsel- 
wirkungen — Paritatserhaltung miissen von diesen Termen gewahrt 
bleiben. T.D. LEE und C.N. YANG? schlugen die Messung des Terms* 
(p, k, xk,) (R,,k,)?"* in einem B —y, —y,-Ubergang als Test der Zeit- 
umkehrinvarianz in starken Wechselwirkungen vor. Dieser Vorschlag 
ist ein Spezialfall der weiter unten betrachteten y — y-Winkelkorrelation 


von polarisierten Kernen (Polarisationsvektor ¢jJ >), in denen ein Term 


(K Fi > ky xh) (R,, k,) 2"+1 segeniiber Zeitumkehr empfindlich ist. Eine 
weitere beat ergibt sich aus der Messung der y-Richtungspola- 
risationskorrelation von polarisierten Kernen. (Unter y-Richtungs- 


*® und p sollen hier und im folgenden stets Einheitsvektoren in Richtung des 
y- bzw. B-Impulses darstellen. 
5 TanNER, N.: Phys. Rev. 107, 1203 (1957). 

6 Liipers, G.: Ann. of Phys. 2, 1 (1957). 

? Private Mitteilung von H. Lenmann und W.R. THEIs. 

8 HENLEY, E.M., u. B.A. JacoBsoHN: Phys. Rev. 108, 502 (1957). 

9 Laprpus, L.I.: Nuclear Phys. 4, 145 (1957). 
10 Private Mitteilung von H. FRAUENFELDER. 
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polarisationskorrelation versteht man die Messung der linearen y-Po- 
larisation gegeniiber einer Ebene, die durch & und einen weiteren, durch 
den physikalischen ProzeB definierten Vektor aufgespannt wird). Der zu 
zs > > > > > 
untersuchende Term hat dann die Form (é, (J ) xk) (€&<J >) (J >,2)?"™, 
wenn é der lineare Polarisationsvektor des y-Quants ist*. 
i > FS lh on+1 Bape Fey ties 

Die Konstruktion der Terme (< J), A, X Ag) (Ay, &)"”** und (€,¢J> x A) (& <J>) 

Caps pyenti folgt unmittelbar aus den oben angefiihrten Regeln: 


Beide Terme andern bei Zeitumkehr gema8 den Transformationsregeln™4 


> — > 
igs k, <J>>—<J>, €+— ibr Vorzeichen. Drehinvarianz folgt aus der 
Schreibweise der Terme als Skalarprodukte von Vektoren. Paritatserhaltung in der 


starken Wechselwirkung ist durch das quadratische Auftreten der Rund fiir jeden 
einzelnen y-Ubergang gesichert. Berechnet man die y-Ubergangswahrscheinlichkeit 
mit Stérungsrechnung in niedrigster Ordnung, so kann ¢ nur in der nullten oder 
zweiten Potenz auftreten, da der Wechselwirkungsoperator, der die Emission eines 
y-Quants beschreibt, € linear enthalt. 

Bei y-Ubergaingen auBert sich die Zeitumkehrinvarianz darin, daB 
die reduzierten Matrixelemente A; der Multipoloperatoren- oder Uber- 
gangsamplituden fiir Multipolstrahlung der Ordnung L- (ihre genaue 
Definition ist im Anhang enthalten) reelle Zahlen sind!*. Die die Zeit- 
umkehrinvarianz verletzenden Terme in den beiden angegebenen Ex- 
perimenten haben die Form: 

Im(A, A?) X Term mit einer ungeraden Anzahl von Pseudovektoren 
zweiter und dritter Art. 


In beiden Fallen muB also der erste y-Ubergang ein gemischter 
Multipoliibergang sein. 

Ein gemischter y,-Ubergang in einer y,—y,-Kaskade von polari- 
sierten Kernen kann keinen AnlaB zum Auftreten eines gegeniiber Zeit- 
umkehr empfindlichen Terms lefern, da zu dessen Konstruktion nur der 


Kernpolarisationsvektor nach dem y,-Ubergang eis und hy zur Ver- 
fiigung stehen**. 


I. y-Richtungspolarisationskorrelation 
von polarisierten Kernen 


Berechnet man nach den Standardmethoden der Theorie der Winkel- 
korrelationen’? die y-Richtungspolarisationskorrelation von polarisierten 


* Nach Fertigstellung des Manuskriptes erfuhr ich durch Professor Dr. E.M. 
HENLEY von ahnlichen Vorschlagen (ohne Angabe von Formeln). Vel. JACOBSOHN, 
B.A., u. E.M. Hentey: Abstract to the Stanford California Meeting of the Ameri- 
can Physical Society, Dec. 19—21, 1957. i 

** Dieses Argument verdanke ich Herrn Professor Dr. E.M. HENLEY (briefliche 
Mitteilung). 

u Lupers, G.: Z. Physik 133, 325 (1952). 

12 Rose, M.E., u. L.C. BrepENHARN: Rev. Mod. Phys. 25, 729 (1953). 
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Kernen mit dem Polarisationsvektor* 


* 2 Wu) <FIF> 
4 liad 
Jy iL W(u) (1) 
le 


so erhalt man fiir die Korrelationsfunktion W(@, gy) den Ausdruck 
WO,9) = dX ELL’ 4.1) trl) RYO, ps LL’) (2) 
TI a 
ait “ye 


ta (0, Q; LL’) =a On, gerade Real (A, AP) fee (0) a Pie (0) x 


X“ = 4)" GALE», a 
(xn + 2)! ET 4) 


(cos 2 Y Real (A, 47) On gerade — 


+ sin 2 Im (A; Af) On, inmeentol 
und 
fn) =D Ww) (—1¥-"C Gin, w— py). 


ia 


Dabei bezeichnen 7, 7, den Kernspin im Anfangs- bzw. Endzustand und @ 
den Winkel zwischen der Quantisierungsachse (Richtung 7 des 4uBeren 
Magnetfeldes, welches zur Ausrichtung der Kerne dient) und der y-Rich- 
tung k. 

Der Polarisationswinkel g ist durch 


cosp = 2S XN sing =— (3) 
|k x7 | 77 | 


definiert, d.h. wachsendes gm bedeutet Drehung von ¢ im Rechtsschrau- 


bensinne um k. A z ist die Amplitude der Multipolstrahlung von der 
Ordnung L (zu ihrer Definition vgl. den Anhang), P, ,, sind zugeordnete 
Legendre-Polynome erster Art, C (abc, «B) Clebsch-Gordan-Koeffizienten 
und F,(LL’7,7) Funktionen, die durch 


E,(EL' joj) = (—4)® 7474 [(2L +4) (2L' +4) (27 + 1)]}hx (4) 
x C(LL'n, 1 —1) WGj LL’, nj,) 


* Das heiBt man wahlt die Quantisierungsachse derart, daB die Dichtematrix 
fiir die Beschreibung des polarisierten Kernes diagonal ist. Eine solche Quanti- 
sierungsachse liefert die Richtung des 4uBeren Magnetfeldes n. Damit l4Bt sich der 


Polarisationsvektor als < J > = ) W (u) “7/7 2) W(u) schreiben [vgl. auch ToLHoEK, 
7] 
H.A., u. J.A.M. Cox: Physica, Haag 19, 1014 (1953)]. 


** On, gerade UNd On, ungerade Sind Kronecker-Symbole mit der Bedeutung 


O n ungerade 0 n gerade 


oe Bt i n gerade i 1 n ungerade 
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definiert, fiir gerade m bei Rose und BrEDENHARN* und fiir n=1; 3 
bei ALDER, STECH und WINTHER}® tabelliert sind. (—1)"“” nimmt die 
Werte +1 oder —1 an, je nachdem, ob L’ elektrische oder magnetische 
Multipolstrahlung ist. 

Aus der Definition der Q7’(0, y; LL’) in (2) ist ersichtlich, daB die 
Korrelation nur dann die gegen Zeitumkehr empfindlichen Terme ent- 
halt, wenn /,,(7) fiir wenigstens ein ungerades m mit » > 3 von Null ver- 
schieden ist (eine notwendige Voraussetzung dafiir ist: 7=> 3/2). 

Aus (2) ersieht man, da8 Zeitumkehrinvarianz genau dann gilt, wenn 
die durch die Gleichung 


w(o=7.9=7)+ W(-F.0--4) 


definierte Asymmetrie B verschwindet. 


Geht man bei der Untersuchung der Korrelation (2) nicht von pola- 
risierten, sondern von unpolarisierten Kernen aus, so kann man durch 
die Messung des Negaton-(Positon-)Impulses bei einem vorhergehenden 
f-Ubergang oder der zirkularen Polarisation bei einem vorhergehenden 
y-Ubergang Kerne mit einer definierten Polarisation aussortieren. Bei 
der Messung des f-Impulses wird wesentlich die Tatsache der Nicht- 
erhaltung der Paritat! in schwachen Wechselwirkungen benutzt, die eine 
Polarisation des Kernes nach einem f-Ubergang in bezug auf die B-Im- 
pulsrichtung zur Folge hat. 

Bei einem Ubergang fees j—> jp gilt fiir die f, (7) in bezug auf # als 
Quantisierungsachse nach ALDER, STECH und WINTHER}$* 


fG) = 2 Fi (Lp Leiad) bn (LpLp)- (6) 
tps 
Die 6,,(L,L,) sind Partikelparameter fiir den f-Zerfall, die in18 tabelliert 
sind**. Die Bedingung an die /# (7) bedeutet jetzt, daB der B-Ubergang 
ein verbotener sein mu8. Bei den ,,1-verbotenen“ Ubergangen ist der 
die Zeitumkehr verletzende Term proportional den Kernmatrixelemen- 
ten |B;;|..Es muB bemerkt werden, daB die Struktur der /#(j) nach (6) 
* Der Index an f, (j) weist im folgenden auf die Art der Herstellung der Kern- 
polarisation hin. 
*x Zwischen den $-Partikelparametern von Morita py” zy, und denen von 
ALDER, STECH und WINTHER b,, (LgL~) besteht folgender Zusammenhang: 
(— 1127 + 1) WEL p Lp m ja) Of) pp = 4 Fy (Lp Lp inl) bn(LpLp). 
18 ArpER, K., B. StEcH u. A. WINTHER: Phys. Rev. 107, 728 (1957). Vgl. auch 
Morita, M., u. R.S. Morita: Erscheint demnachst in Phys. Rev. 
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unabhangig von der Giiltigkeit oder Verletzung der Zeitumkehrinvarianz 
in der B-Wechselwirkung ist. 
Fiir einen Ubergang j, a. 1] — Jy gilt fiir die 7, (7) in bezug auf ky als 
Quantisierungsachse nach BIEDENHARN und RosE!2 
FG) = 2, (—1)*"** Real(4;, Af.) 3 F, (Lolo jai). (7) 


iL, zt nn 
oo 


T) nimmt die Werte +1 fiir ein rechtszirkulares und —1 fiir ein links- 
zirkulares Quant an. Die Bedingung an die /”(j) bedeutet, daB L,> 2 
sein muB. 

Die Korrelationsfunktion W(0, q) fiir den 8 —y-Ubergang bzw. den 
Yo —y-Ubergang erhalt man dann durch Einsetzen von (6) bzw. (7) in (2). 


II. y-y-Winkelkorrelation von polarisierten Kernen 


Fir die y-y-Winkelkorrlation von polarisierten Kernen erhalt man 
nach den tiblichen Methoden!* 


W (177 By, Be) = >: Real (Ay, A®) E(LyL 44,7’) Ar, Ab x 


: 8 

x K (i L,Lyj, ss'n) C(ss’n, t— 1) fal) Yo—1 (Oe, Po) Yo, (Or, M1) | e 
Die Summation erstreckt sich iiber L,13, L,, Lj, 1,7, s,s’; s und s’ 
diirfen nur gerade Werte annehmen. 

Y, . Sind normierte’ Kugelflachenfunktionen; (93, 9), (01, y) Polar- 
und Azimuthwinkel von Ry bzw. hy in einem Koordinatensystem mit 7 
als Quantisierungsachse (z-Achse). Eine Vereinfachung erhalt man durch 
die Festlegung, daB hy und 7 die «—z-Ebene definieren. Dann gilt 
Q, = 0. 

Die Spinfolge lautet 7 > 7’ —> j,. 

Fir die K(j'L,1;j, ss’ n) gilt 
Kj L,Lij, ss’) = [(2Ly, +1) (2L1 + 1) (27 +1) 27’ + 1)] x 


ss'n (0) 
x (—1)24*C(L,L18',4—1) ) 7 La3 
: j’ Lij 
ss'n + 
Die / 7’ L,7 } sind Wignersche ,,9j-Symbole“ (auch X-Koeffizienten ge- 
Li 
nannt)}4. 


Fiir gerade sind die ,,9j-Symbole“ in Referenz?® tabelliert, fiir 
ungerade  erhalt man leicht numerische Werte durch Benutzung ihrer 


14 Zur Definition der ,,9j-Symbole“ vgl. SHALIT, A. DE: Phys. Rev. 91, 1479 
(2953). . 
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Definitionsgleichung!4 und einer Tabelle tiber Racah-Koeffizienten 
(z.B. Referenz!). Fiir nm =0 nimmt die K-Funktion den speziellen Wert 


KG’ 17,8 80) = 69209 1) Sa ae ey 


an. Aus den Eigenschaften der ,,9j-Symbole‘ folgt als Symmetrie- 
relation fiir die K-Funktion"4 


(—1) "KG Li Ly], ss'n) =K (Ly L117, ss'n). (11) 
Fiir den Wertebereich der Indizes s, s’ und  ergeben sich aus der Defi- 
nition der F und K-Koeffizienten in (8) die Auswahlregeln 
|\L,—Ls| Ss < Min [L, + Ly, 2]'] 
[le Leste Lee Ls (12) 
|s—s'|<n<s4+ 3’. | 


Infolge der aus den Eigenschaften der Y, , und der Clebsch-Gordan- 
Koeffizienten folgenden Identitat 


2 C(ss’n, t —T) Dea (oe — 2) Ye ate — i) 


; 1 
= 3 (ay Clss'n, 22) ¥, (Os, 90) Ye (Or) |?) 


sowie der Symmetrierelation (11) gilt bei nichtverschwindenden /,, (7) un- 
gerader Ordnung Zeitumkehrinvarianz genau dann, wenn die durch 


5 WO r EOF mF) F.-F.m-—F) 
— w(o=7%,6=% 7) +¥(0 ae gg oi 
Utes, Segara eg ead ice eS a=—7) 


definierte Asymmetrie B bei der Messung der y-y-Winkelkorrelation 
von polarisierten Kernen verschwindet. 

Die Polarisation des Kernes kann man wie in Abschnitt I durch die 
Messung eines vorhergehenden f-Ubergangs oder der zirkularen Pola- 
risation eines vorhergehenden y-Ubergangs herstellen. Die Korrelations- 
funktionen fiir einen 7, is jas j, bzw. j7,—> 7 a, jj j, Ubergang 
erhalt man dann durch Einsetzen der f#(j) (6) baw. f’(j) (7) in (8). 


Anhang 
Zur Definition der Amplituden 4;: 
Fir den Wechselwirkungsoperator H, (7% eh) der die Emission 
eines y-Quants mit der zirkularen Polarisation P (P=-1) und der 


15 Suarp, W.T., J.M. KENNEDY, B.J. SEARS u. M.G.HoyiE: Tables of 
coefficients for angular distribution analysis. AECL No. 97 (CRT-5 56). 
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Richtung k beschreibt, gilt die Multipolentwicklung” 
H, (ype) = 3B Dito) fra(P) TL Msn), (Ad) 


wobei 7‘(L,M; 2) irreduzible Tensoroperatoren der Ordnung L und 
_ der Paritat a sind und /,,,(P) die Werte P bzw. +1 fiir magnetische 
baw. elektrische Multipolstrahlung annimmt. 


Fiir einen y-Ubergang j,—>j, ist dann die Amplitude A, derart 
definiert, daB 


CRITE, M; 2)| > = C (jp L ja, My Ma — Me) X | (A.2) 
X OM, tam (2E + iN iz. 1 Ar 


) 
| 
. 
. 


Den Herren Professor Dr. W. JENTSCHKE und Dr. W.R. THeEIs danke ich fiir 
anregende Diskussionen bei der Anfertigung des Manuskripts. 
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Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Hamburg 


Uber die Wirkung eines Doppelgitters 
auf die Ladungstrager 
einer unselbstandigen Entladung 
Von 
Horst KESSEMEIER 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 2. November 1957) 


Durch Einfiihrung eines Doppelgitters in eine ebene Entladungsstrecke ist es 
méglich, die Ionen einer Elektronenlawine zuriickzuhalten, wahrend die Elektronen 
das Gitter passieren kénnen. Hiermit bietet sich ein Verfahren, die Elektronen- 
Nachlieferung durch positive Ionen zu unterdriicken und damit einzelne Lawinen 
hoher Tragerzahl herzustellen. 


1. Problemstellung und MeBmethode 


In der vorliegenden Arbeit wird die Wirkung eines Gitters, das in 
eine ebene Entladungsstrecke eingefiihrt wird, auf die Elektronen und 
Ionen einer Elektronenlawine studiert. Sie wurde im Hinblick auf die 
MOoglichkeit durchgefiihrt, durch Abfangen der Ionen auf ihrem Weg zur 
Kathode deren Elektronen-Nachlieferung zu unterdriicken und dadurch 
eine hohe Elektronenverstarkung zu erreichen. Die durch Lichtanregung 
entstandenen Photonen werden vom Gitter (hier Doppelgitter) je nach 
den geometrischen Verhaltnissen mehr oder weniger abgeschattet. Im 
folgenden wird vorerst die Funktion dieses Gitters in einem praktisch 
nachlieferungsfreien Gas (Athylalkohol) untersucht. 

Die mittlere Energie der Lawinen-Elektronen liegt in dem hier 
verwendeten E/p-Bereich (100 <E/p <150) um mindestens eine GréBen- 
ordnung tiber der der positiven Ionen. Wahrend die Ionentemperatur 
(0,1 eV) ‘die thermische Energie der Gasteilchen nur wenig iiber- 
schreitet, betragt die mittlere Energie der Elektronen einige Elektronen- 
volt. Dieser Umstand sollte genutzt werden, um die Ladungstrager zu 
trennen. Zu diesem Zweck wurde eine Kombination aus zwei Gittern 
verwendet, deren Potentialverlauf in Fig.1 angedeutet ist. Die Poten- 
tialsenke zwischen den beiden Gittern muB so eingerichtet werden, daB 
die Elektronen das Doppelgitter ohne gréBeren Verlust passieren, die 
Ionen jedoch auf Grund ihrer geringeren mittleren Energie in den 
Potentialtopf fallen und von den Gitterdrahten abgefangen werden. 

Der Ablauf einer Elektronenlawine in einem Plattenzahler mit Gitter 
laBt sich wie folgt beschreiben: In Strecke 1 (Kathode—Gitter) ent- 
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wickelt sich aus einem durch Fremdeinstrahlung an der Kathode photo- 
elektrisch ausgelésten Elektron die ,,Vorlawine‘‘ der Tragerzahl ,. Ihre 
Diffusionsbreite ist groB8 gegen den Abstand zweier Gitterdraihte. Die 
dabei entstandenen Ionen laufen zu- 
riick zur Kathode, die Elektronen 77°” 
treten durch das Gitter in Strecke 2 
(Gitter— Anode). Dabei wird ein 
Teil der Elektronen von den Gitter- 
drahten abgefangen, so daB nur ein 
durch den DurchlaBkoeffizienten 7,, 
des Gitters fiir Elektronen gekenn- 
zeichneter Bruchteil ,-7. der in 
Strecke 1 gebildeten Elektronen zur 
weiteren Verstarkung hinter dem 
Gitter zur Verfiigung steht. Aus 
diesen Primarelektronen bildet sich 
in Strecke 2 die ,,Hauptlawine“ mit 
m, Elektronen und Ionen. Ihre Elek- 
tronen treten in die Anode ein. die Fig. 1. Potentialverlauf in einer Entladungs- 
’ strecke mit Doppelgitter (Gegenspannung 
zur Kathode zuriicklaufenden posi- zwischen beiden Gittern, V@ 2, —V@1< 0) 
tiven Jonen werden zum Teil von den 
Gitterdrahten eingefangen, zum Teil gelangen sie durch das Gitter in 
Strecke 1 und geben AnlaB zu einem ,,reinen Ionenimpuls“, Ionenzahl ;. 
Analog zu 7, soll ein DurchlaBkoeffizient 7; des Gitters fiir positive 
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Fig. 2. Blockschaltbild der Apparatur. N,, N, Hochspannungsnetzgerate (negative Gleichspannung) ; 
A,, A, mA-Meter mit Vorschaltwiderstanden; Cx, Cg Kondensatoren (2uF); Rg, Ra Arbeitswiderstande; 
Cr Koppelblock; V,, V2 Breitbandverstarker mit Kathodenfolger; O,, 0, Impulsoszillographen 


Ionen, y;=1,/m, definiert werden, der anzeigt, welcher Prozentsatz der 

in Strecke 2 gebildeten Ionen durch das Gitter in Strecke 1 eintritt. Will 

man fiir eine in der Entladungsstrecke mit Gitter ablaufende Elektronen- 

lawine die zugehérigen 7, und 7,-Werte bestimmen, dann miissen aus 
\ 
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den Oszillogrammen bei bekannter Gasverstérkung zwischen Gitter und 
Anode die Tragerzahlen der Vorlawine, der Hauptlawine sowie des reinen 
Ionenimpulses ermittelt werden. 

Die Versuche wurden in Athylalkohol durchgefiihrt unter den in 
Fig. 4 angegebenen Bedingungen. Um den Ablauf der Lawine in den 
durch das Gitter getrennten Strecken 1 und 2 gesondert zu studieren, 
wurden ihre Stromimpulse sowohl an der Kathode als auch an der Anode 
abgegriffen, getrennt verstérkt und auf zwei Oszillographen beobachtet 
(s. Fig. 2). Die beobachteten Impulse geben Auskunft tiber die Trager- 
zahlen der Vor- und Hauptlawine sowie des Ionenimpulses, und zwar 
ist die Ionenzahl m der Lawine bei geeigneter Wahl der Zeitkonstante 
des Entladungskreises zur Impulsamplitude und zur Impulsdauer direkt 
proportional. Daraus lassen sich die Durchla8koeffizienten 7,; und 7; 
-bestimmen!. 


2. Diskussion der Ergebnisse 


a) Gestalt der Oszillogramme. Als Beispiel zeigt Fig. 3, wie empfind- 
lich das Doppelgitter den Ionen- und Elektronendurchgang steuert. Der 
obere Impuls ist die zwischen Gitter G, und Anode ablaufende Haupt- 
lawine, der untere die zwischen Kathode und Gitter G, ablaufende Vor- 
lawine zusammen mit dem reinen Ionenimpuls. Die Aufnahmen lassen 
von positiver zu negativer Spannungsdifferenz V..— Vc, zwischen beiden 
Gittern ein rasches Abklingen der reinen Ionenimpulse erkennen, was 
gleichbedeutend ist mit der stetigen Abnahme von 7;. Gleichzeitig damit 
wird der Ionenimpuls immer starker auseinandergezogen und verzégert. 
Die Ursache dafiir ist die schrittweise verringerte Feldstarke in dem 
Raum zwischen Gitter 2 und Gitter 1, wodurch die Driftgeschwindigkeit 
der positiven Ionen abnimmt. Bereits fiir Ve. — V¢,=0 Volt erhebt sich 
der Ionenimpuls kaum noch iiber die Nullinie, d.h. liegen beide Gitter 
auf der gleichen Spannung, dann werden innerhalb der Nachweis- 
empfindlichkeit der Apparatur nahezu alle zwischen Gitter 2 und Anode 
gebildeten Ionen durch das Doppelgitter abgefangen (y;<1%). Im 
letzten Oszillogramm ist die Gegenspannung so weit erhoht, daB auch 
die Elektronenzahl hinter dem Gitter und damit die Amplitude der 
Hauptlawine reduziert werden. 


b) DurchlaBkoeffizienten. In Fig. 4 sind die y.- und 7,;-Werte in Ab- 
hangigkeit von der Spannungsdifferenz V.,— Vg, zwischen den beiden 
Gittern bei jeweils fester Kathoden- und Doppelgitterspannung aufge- 
tragen. Als Doppelgitterspannung V* wird dabei willkiirlich die Span- 
nung definiert, um die die an Gitter 2 liegende Spannung von der 
Aquipotentialspannung dieses Gitters abweicht. Die Figur zeigt, daB 


1 Fiir Details der Theorie und der Auswertung s. H. KesseMEIER, Diplomarbeit, 
Universitat Hamburg 1957. 
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bei Gegenspannungen, bei denen noch eine ausreichende Zahl von Pri- @ 
marelektronen hinter dem Doppelgitter zur Verfiigung steht, die Gitter- 
kombination den Ionendurchgang sperrt. Erst bei weiterer Steigerung 
der Gegenspannung werden auch die Elektronen in immer starkerem 


o 
~70 Volt ai 8 Vas Weis (8 


Fig. 4. DurchlaBkoeffizienten ye), 7; in Abhangigkeit von der Spamnungsdifferenz Vg. — Vg, am Doppel- 
gitter. Abstande: Kathode—Gitter 1 0,85cm; Gitter1—Gitter2 0,05cm; Gitter2—Anode 0,45 cm. 


Gasfiillung: 7 Torr C,H,OH. Gittertyp: Drahtstarke 10 u, Drahtabstand 110. Kathodenspannung 
= 1260 V, Gitterspannung V*=0 V. ——— Gittertyp: Drahtstarke 45 u, Drahtabstand 165 uy. Kathoden- 
spannung = 1350 V, Gitterspannung V*=75 Vo 


-MaBe von den Gitterdrahten abgefangen. Damit ist die Methode zur 
Lésung der eingangs gestellten Aufgabe, die Ionen einer Elektronen- 
lawine am Riicklauf zur Kathode zu hindern, brauchbar. ‘iiss 


Die vorliegende Arbeit ist ein Teil einer Diplomarbeit, die im Institut far 
Paes Physik der Universitat Hamburg aut nregi | Her. essor 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Miinster i, Westt. 


Messungen des Hall-Effektes 
an ferromagnetischen Nickelschichten 


Von 
LuDWIG REIMER 
Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 6. November 1957) 


Es wird tiber Messungen des Hall-Effektes an aufgedampften Nickelschichten in 
Abhangigkeit von der Schichtdicke und der Temperatur der Glasunterlage berich- 
tet. Den Messungen wird der ferromagnetische und nichtferromagnetische Anteil 
des Hall-Effektes entnommen. Die Schichtdickenabhangigkeit dieser GréBen sowie 
der Sattigungsfeldstarke wird qualitativ diskutiert. 


Einleitung 


Zur Untersuchung der magnetischen Eigenschaften diinner Schichten 
wurden vom Verfasser in friiheren Arbeiten folgende MeBverfahren 
herangezogen: Ballistische MeBmethoden!* 3, elektrische Widerstands- 
anderung im Magnetfeld* und: Faraday-Effekt®®. Als weiteres Unter- 
suchungsverfahren soll in der vorliegenden Arbeit iiber Messungen des 
Hall-Effektes an aufgedampften Nickelschichten berichtet werden. Der 
Hall-Effekt kann bis herunter zu sehr diinnen Schichten von etwa 20 A 
Dicke gemessen werden, so da8 man aus der Hall-Spannung Riick- 
schliisse auf die magnetischen Eigenschaften dieser Schichten ziehen 
kann. Bei allen oben angefiihrten Arbeiten wurde stets eine Langs- 
magnetisierung in Schichtebene angelegt, um als wichtige KenngréBe die 
Koerzitivkraft zu ermitteln, welche auf der Basis der Eindomanen- 
theorie diskutiert wurde. Beim Hall-Effekt ist man auf Senkrecht- 
magnetisierung angewiesen und kann daher keine Messung der Koerzitiv- 
kraft durchfiihren. Dafiir erméglicht dies Untersuchungsverfahren 
Aufschliisse anderer Art iiber die magnetischen Eigenschaften der 


Schichten. 


1 Reimer, L.: Z. Naturforsch. 10a, 1031 (1955). 
2 REIMER, L.: Z. Naturforsch. 11a, 649 (1956). 
3 REIMER, L.: Z. Naturforsch. 12a, 550 (1957). 
4 Reimer, L.: Z. Naturforsch. 12a, 558 (1957). 
5 REIMER, L.: Z. Naturforsch. 11a, 611 (1956). 
6 Reimer, L.: Z. Physik 148, 527 (1957). 
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Nach Untersuchungen von PuGH, RosTocKER und SCHINDLER? kann 
man nimlich die Hall-Spannung U, in Ferromagnetika durch einen 
zweigliedrigen Ausdruck beschreiben : 


Uy-5 = RH +R,J, (1) 


wobei 7 die Stromstarke, d die Probendicke (Schichtdicke), H das von 
auBen angelegte Feld und J die Magnetisierung der Probe bedeuten. Das 
Entscheidende an diesem Zusammenhang ist, daB man die Hall-Spannung 
U,, nicht einfach proportional zur Induktion Bb = H + 4zJ ansetzen kann, 
sondern daB der Hall-Koeffizient Ry<R,/4z ist. Wahrend man aus 
dem unmagnetischen Anteil des Hall-Effektes (Rj) Riickschliisse auf 
die Bandstruktur der ferromagnetischen Metalle ziehen kann, ist eine 
vollstandige Theorie des ferromagnetischen Anteils (2, /) noch nicht 
vorhanden 8, 

Da man zur Beobachtung des Hall-Effektes senkrecht zur ebenen 
Probe magnetisieren mu8, betragt der Entmagnetisierungsfaktor 4z, so 
daB bei Nickel die magnetische Sattigung erst bei einer Feldstarke 
H,=4a J,= 6300 Oe erreicht wird. Bei den bisher vorliegenden Unter- 
suchungen des Hall-Effektes an ferromagnetischen diinnen Schichten 
von STEINBERG® und Peacock” wurde gefunden, daB diese Sattigungs- 
feldstarke zuweilen unterschritten wird und daB die reduzierte Hall- 
Spannung U;, d/t gréBer als diejenige des kompakten Materials ist. Es 
wurden bei diesen Untersuchungen aber keine systematischen Messungen 
des Hall-Effektes in Abhangigkeit von der Schichtdicke und der Schicht- 
struktur durchgefiihrt. Letztere wurde in der vorliegenden Arbeit durch 
die Temperatur der Glasunterlage wahrend der Bedampfung verandert. 
Nach dem Abschlu8 unserer Untersuchungen ist ein Beitrag von CoREN 
und JURETSCHKE" zum Hall-Effekt diinner Nickel-Aufdampfschichten 
erschienen, in dem aber ebenfalls nicht die Struktur der Schichten durch 
Variation der Aufdampfbedingungen verandert wurde. 


Versuchsdurchfiihrung 


Fig.1 zeigt die benutzten Schichttrager aus Glas, auf denen vier Gold- 
kontakte eingebrannt waren, die nachtraglich durch galvanische Ver- 
kupferung verstérkt wurden. Uber diese Kontakte wurde mit einer Scha- 
blone die Nickelschicht bei einer Temperatur der Glasunterlage von 20° 
und 200° C (bei einigen dickeren Schichten auch bei 400° C) aufgedampft. 


7 Pucu, E.M., N. Rostocker u. A. SCHINDLER: Phys. Rev. 80, 688 (1950). 
8 Pucu, E.M., u. W. RostockEer: Rev. Mod. Phys. 25, 151 (1953). 

® STEINBERG, J.C.: Phys. Rev. 21, 22 (1923). 

10 PEacock, H.B.: Phys. Rev. 27, 474 (1926). 

4 Coren, R., u. H.J. JuretscuKe: J. Appl. Phys. 28, 806 (1957). 
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Die Stromzufiihrung erfolgte durch angedriickte Kontaktfedern, wih- 
rend fiir die Ableitung der Hall-Spannung Drahte angelétet wurden. Die 
Bedampfung der Proben bei verschiedenen Tragertemperaturen erfolgte 
gleichzeitig. Die Schichtdicke wurde bei den dicken Schichten (Schicht- 
dicke gréBer als 1000 A) interferometrisch, bei mittleren Schichtdicken 


Hf 
Fig.1. Probenform und -halterung zur Messung des Hall-Effektes an Nickelaufdampfschichten 


aus der Lichtdurchlassigkeit und bei Schichten diinner als 100 A aus der 
Elektronenabsorption im Elektronenmikroskop! bestimmt. Zur Mes- 
sung der Hall-Spannung wurde das Feld kommutiert. 


MeBergebnisse und Diskussion 


Der EinfluB der Herstellungsbedingungen (Variation der Trager- 
temperatur wahrend des Aufdampfens) soll in Fig. 2 an 450A dicken 
Schichten demonstriert werden. Man erkennt, daB die nach (1) redu- 
zierte Hall-Spannung bei der auf kalter Unterlage aufgedampften 
Schicht wesentlich gréBer ist, als bei der auf 400° C heiBer Unterlage 
kondensierten Schicht und da8 letztere auch noch nicht die Daten des 
kompakten Materials (nach Messungen von SMITH!*) bei dieser Schicht- 
dicke erreicht. Fig. 3 zeigt die reduzierte Hall-Spannung bei gleicher 
Aufdampftemperatur von 200° C aber fiir verschiedene Schichtdicken. 
Zur Diskussion dieser MeBergebnisse kann man den Kurven folgende 
Gr6Ben entnehmen: 

4. Aus der Steigung der Geraden bei sehr hohen Feldstaérken die 
Konstante R, des nichtferromagnetischen Anteils der Hall-Spannung 
(Fig. 4), 2. aus dem Ordinatenabschnitt, der sich durch Extrapolation 


12 REIMER, L.: Z. angew. Phys. 9, 34 (1957). 
13 Smit, A.W.: Phys. Rev. 30, 1 (1910). 
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des linearen Anstiegs bei hohen Feldstarken ergibt, die GroBe Ry if 
(Fig. 5). (Es ist bewuBt darauf verzichtet, R, alleine zu berechnen, da 
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Fig. 2. Der Einflu8 der Tragertemperatur wahrend des Aufdampfens auf den Hall-Effekt einer 450 A diinnen 
Nickelschicht. Zum Vergleich sind die Werte an kompaktem Material nach Messungen von SmitH1% 
eingezeichnet 
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Fig. 3. Der Einflu8 der Schichtdicke auf den Hall-Effekt diinner Nickelschichten bei gleicher 
Tragertemperatur von 200° C 


unterhalb Schichtdicken von 100 A die Sattigungsmagnetisierung diin- 
ner Schichten sehr stark abnimmt!# und 3. die Sattigungsfeldstairke H 


M Kein, M.J., u. R.S. SmitH: Phys. Rev. 81, 378 (1951). 


s 
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des Hall-Effektes (Fig. 6) als Feldstirke, bei der sich die geradlinige 
Verlangerung des ferromagnetischen Anstiegs der Hall-Spannung mit 
der riickwartigen Verlangerung der Hall-Spannungswerte bei sehr hohen 
Feldern schneidet. 


Die Konstante Ry (Fig. 4) nimmt mit abnehmender Schichtdicke 
sehr stark zu und zwar bei den Schichten auf kalter Unterlage stiarker als 
bei den auf heiBer Unterlage (200° C) aufgedampften Schichten. Nach 
einer Theorie von SONDHEIMER? ist eine Erhéhung dieser Hall-Kon- 
stanten bei abnehmender Schichtdicke zu erwarten, wenn die mittlere 
freie Weglange der Leitungselektronen gréBer als die Schichtdicke wird, 
(Bei Nickel rechnet man mit einem Wert der mittleren freien Weglinge 
von anndhernd 500 A1®.) Nach dieser Theorie ist jedoch bei einer 
Schichtdicke von 20 A nur etwa der doppelte Wert der Hall-Konstanten 
des kompakten Materials zu erwarten, wahrend bei dieser Schichtdicke 
ein Anstieg um den Faktor 30 beobachtet wurde (Fig. 4). Man muB 
allerdings beriicksichtigen, daB noch eine Erhéhung der spontanen 
Magnetisierung in groBen Feldern héhere Werte von R, hervorrufen 
kann, was vor allem bei den Schichten unterhalb 100 A zu erwarten ist, 
die eine Abnahme der Sattigungsmagnetisierung zeigen, welche man 
auch als Erniedrigung der Curie-Temperatur interpretieren kann". 
Gerade bei diesen Schichtdicken setzt ein sehr steiler Anstieg von Ry 
ein. Ein derartiger Anstieg von R, wurde auch bei Messungen am kom- 
pakten Material in der Nahe des Curie-Punktes gefunden!*’ und es 
wurde von PuGH und RosTocKER!’ gezeigt, daB diese Zunahme von R, 
in der Nahe der Curie-Temperatur auf eine Zunahme der spontanen 
Magnetisierung in hohen Feldern zuriickzufiihren ist. Durch eine Er- 
niedrigung der Curie-Temperatur bei sehr diinnen Schichten 1aBt sich 
demnach qualitativ der Anstieg von R, bei diinnen Schichten deuten, 
wahrend ein eventuell vorhandener Weglangeneffekt (s. oben) vélhig 
iiberdeckt wird. 


Der Anstieg von R, J, (Fig. 5) setzt bereits bei dickeren Schichten 
ein als derjenige von Ry. Nach dickeren Schichten zu wird der Wert 
des kompakten Materials annahernd erreicht [wie es auch bei Ry (Fig. 4) 
der Fall war]. Nach den Auswertungen der Messungen von SMITH™ 
durch PucH, RostocKER und SCHINDLER’ ist die Konstante Rk, sehr 
stark temperaturabhangig und steigt bis zum Curie-Punkt monoton an, 
wahrend R, erst in unmittelbarer Nahe des Curie-Punktes zunimmt. Die 
Erniedrigung der Curie-Temperatur mit abnehmender Schichtdicke kann 
also nach diesen Messungen an kompaktem Material ebenfalls qualitativ 


15 SONDHEIMER, E.H., u. R.W. Horrman: Rev. Mod. Phys. 25, 310 (1953). 
16 CRITTENDEN, E.C., u. R.W. Horrman: Rev. Mod. Phys. 25, 310 (1953). 
1? Pucu, E.M., u. N. RostocKerR: Phys. Rev. 82, 125 (1951). 
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Fig. 4. Hall-Konstante Ry des Sette encenchen Anteils in Abhangigkeit von der Schichtdicke for 
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den bereits bei dickeren Schichten einsetzenden Anstieg von R, J, gegen- 
iiber dem erst bei diinneren Schichten beginnenden Anstieg von R, 
deuten. Irgendwelche quantitativen Aussagen lassen sich aus den MeB- 
ergebnissen nicht ableiten, da aus den Figuren zu ersehen ist, daB diese 
GréBen sehr stark von der Temperatur der Unterlage wahrend der Be- 
dampfung und somit von der Schichtstruktur abhangen. Nach elek- 
tronenmikroskopischen Untersuchungen an diesen Schichten betragt 
die mittlere KristallitgréBe der kalt aufgedampften Schichten etwa 
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Fig. 6. Sattigungsfeldstarke des Hall-Effektes in Abhangigkeit von der Schichtdicke und der 
Tragertemperatur wahrend des Aufdampfens 


50 A und der auf 200°C aufgeheizter Unterlage niedergeschlagenen 
Schichten etwa 100 A. 

Der Abfall von R, f, unterhalb 100 A Schichtdicke ist auf Grund der 
Erniedrigung der Sattigungsmagnetisierung zu erwarten und fihrt zu 
einer kritischen Schichtdicke des Ferromagnetismus bei Zimmertempe- 
ratur von rund 20 A. Die MeBkurve der Hall-Spannung in Fig. 3 fiir 
diese Schichtdicke zeigt ja auch keinen ferromagnetischen Anteil mehr. 
(Fehlen einer Sattigungserscheinung.) Im Hall-Effekt hat man also eine 
zusatzliche MeBmethode, um diesen bei ballistischen® ® und magneto- 
metrischen Messungen!* 19 beobachteten Abfall der Sattigungsmagneti- 
sierung zu bestatigen. : 

Fiir die Sattigungsfeldstarke H, (Fig. 6) ergibt sich das unerwartete 
Resultat, daB diese GréBe mit abnehmender Schichtdicke abfallt, um 

18 Drico, A.: Nuovo Cim. 8, 498 (1951). . 

19 JENSEN, H., u. A. NrevseNn: Ferromagnetism of thin nickel films. Kopen- 
hagen: Akad. for de techn. videnskaber 1953. 
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bei sehr diinnen Schichten wieder sehr steil anzusteigen (am kompakten 
Material ist H,=6300 Oe). Dies Ergebnis ist nicht nur auf den Hall- 
Effekt beschrankt, denn auch die elektrische Widerstandsanderung im 
zur Schicht transversalen Magnetfeld zeigt bei Messungen an derselben 
Schicht die magnetische Sattigung bei der gleichen Feldstarke (Bei- 
spiel in Fig. 7). (Man muB bei der Widerstandsanderung beachten, dab 
sie proportional dem Quadrat der Magnetisierungskomponente in Feld- 
richtung ist und daB die Widerstandszunahme bei sehr hohen Feldern 
durch Zunahme der spon- 
tanen Magnetisierung her- 
aS SS ee vorgerufen ist.) 

Man ko6nnte aus der 
beobachteten Erniedrigung 
der Sattigungsfeldstarke 
schlieBen, daB die diinnen 
Schichten nicht mehr zu- 
sammenhangend sind und 
daher einen kleineren Ent- 

magnetisierungsfaktor als 
0 2000 4000 6000 6000 70000 : 

Feldstarke [Oe] 4a aufweisen. Denkt man 


Fig. 7. Vergleich der Feldabhangigkeit des Hall-Effektes sich die Schicht aus kugel- 
und der elektrischen Widerstandsanderung im transversalen oe : H J 
Magnetfeld am Beispiel einer 1270 A dicken Schicht formigen aufen aufge 
baut, so kann der Ent- 


magnetisierungsfaktor nicht kleiner als derjenige einer Kugel (47/3) 
werden. Da die Kugeln dicht nebeneinander liegen, wird bei einer 
solchen Anordnung also ein Entmagnetisierungsfaktor resultieren, der 
zwischen diesen beiden Werten liegt. Einmal liegen die Minimal- 
werte von H, bei den Schichten auf kalter Unterlage tiefer als 
2000 Oe und ferner ist ein solcher Inselaufbau der Nickelschichten nach 
elektronenmikroskopischen Ergebnissen nicht zu erwarten. Messungen 
der Elektronendurchlassigkeit des Verfassers!? lassen sogar zumindestens 
bei Schichtdicken gréBer als 100A auf relativ homogene Schichten 
schlieBen. Eine zweite Erklarungsméglichkeit dieser Diskrepanz auf der — 
Basis der Eindomanentheorie ist dagegen wesentlich besser geeignet, 
die Minimalwerte der Sattigungsfeldstarke qualitativ zu erklaren. Von 
KITTEL” wurde zum ersten Mal bemerkt, daB man aus der Sattigungs- 
feldstarke kleiner Teilchen ein experimentum crucis fiir die Eindomanen- 
theorie entwickeln kann: In gréBeren Teilchen (kugelf6rmig) mit 
Multidomanenstruktur wird das entmagnetisierende Feld die Sattigung 
erst bei einer Feldstarke H,=42 J,/3 erreichen lassen. Wenn dagegen 
die TeilchengréBe kleiner oder gleich der Dicke einer Bloch-Wand wird, 
so ist es energetisch giinstiger, wenn sich tiberhaupt keine Bloch-Wand 
0 Kirter, C., J.K. Gart u. W.E. CampBELt: Phys. Rev. 77, 725 (1950). 
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ausbildet und das ganze Teilchen aus einer einzigen ferromagnetischen 
Domaine besteht, in der eine Ummagnetisierung nicht mehr durch Ver- 
schieben der Bloch-Wand sondern nur noch durch Drehprozesse erfolgen 
kann. In einem kugelférmigen Teilchen mit Eindomanenstruktur kann 
jetzt die Ummagnetisierung in Feldrichtung bei einer wesentlich kleineren 
Sattigungsfeldstarke erfolgen, die in der GréBenordnung der Koerzitiv- 
kraft des Teilchens liegt. In kugelférmigen Teilchen ist diese Koerzitiv- 
kraft nur durch die Kristallan- 

isotropie K nach der Formel: zy “heen stoi, ork 


H, = 2K/J; (2) 


bestimmt, was bei Nickel zu ma- 
ximalen Koerzitivkraften von w 
100 Oe fiihrt. KitTEL”° konnte 
experimentell an Nickelteil- 
chen verschiedener GréBe, die 
durch Reduktion von Nickel- 
formiat gewonnen waren, diese 
theoretisch zu erwartende Er- 
niedrigung der Sattigungsfeld- 
starke nachweisen. 


Auf unsere Verhaltnisse an 700k Schichtdicke le 


diinnen Schichten iibertragen Fig. 8. Messungen der Koerzitivkraft in Abhangigkeit 


: : : : von der Schichtdicke und der Tragertemperatur wah- 
heiBt dies, daB bei dicken rend des Aufdampfens nach der Methode der elektrischen 


Schichten mit Multidomdanen- Widerstandsanderung im longitudinalen Magnetfeld 


struktur (d.h. Existenz von 

Bloch-Wanden innerhalb der Schicht) H,= 42 J, = 6300 Oe sein soll — 
ein Wert, dem die MeBergebnisse an dicken Schichten durchaus zustreben. 
Nach friiheren ballistischen Untersuchungen an aufgedampften Nickel- 
schichten®? (allerdings auf einer Kupferunterlage) liegt in den sehr 
feinkristallinen Schichten ebenfalls Kristallanisotropie als alleinige Ur- 
sache fiir die Erhéhung der Koerzitivkraft nach (2) vor und man kann 
die Ergebnisse nur so deuten, daB die Einzelkristallite auch gleichzeitig 
die GréBe der Eindomanenbereiche begrenzen. Untersuchungen der 
Koerzitivkraft der in der vorliegenden Arbeit vermessenen Schichten 
auf Glasunterlage mit Hilfe der elektrischen Widerstandsdnderung im 
longitudinalen Magnetfeld* ergeben bei diinnen Schichten mit Ein- 
domanenstruktur ebenfalls Koerzitivkrafte kleiner als 100 Oe (Fig. 8). 
Der Anstieg der Koerzitivkraft nach gréBeren Schichtdicken hin bei den 
auf kalter Unterlage aufgedampften Schichten ist auf die Ausbildung 
innerer Spannungen zuriickzufiihren. Da die Eindomanenbereiche inner- 
halb der Schicht eng beieinander liegen, wird durch gegenseitige Kopp- 
lung iiber Streufelder die Sattigungsfeldstarke etwas hdher zwischen 
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rund 100 Oe und dem Maximalwert von 6300 Oe liegen. Man hat dem- 
nach, wenn diese Deutung der Versuchsergebnisse zutrifft, in dem Abfall 
der Sattigungsfeldstarke ein Kriterium fiir das Einsetzen der Eindoma- 
nenstruktur. Insbesondere ergibt sich aus Fig. 6, daB offenbar bei den 
kalt aufgedampften Schichten, die aus wesentlich kleineren Kristalliten 
aufgebaut sind, die Eindomanenstruktur bereits bei etwas gréBeren 
Schichtdicken einsetzt als bei den auf 200°C heiBen Tragern nieder- 
geschlagenen Schichten. 

Es ware jetzt noch der erneute Anstieg der Sattigungsfeldstarke bei 
sehr diinnen Schichten zu deuten. Alle bisherigen Messungen der Magne- 
tisierungskurve an Eisen- und Nickelschichten®®?! mit Schichtdicken 
kleiner als 100 A lassen neben der Erniedrigung der Sattigungsmagneti- 
sierung noch eine Abnahme der Hystereseverluste erkennen. Es nimmt 
die-relative Remanenz Jp/J, ab und die Sattigung wird erst bei héheren 
Feldstarken erreicht. Nach einer Theorie von NEEL™ kénnte dies eine 
Folge von thermisch induzierten Richtungsschwankungen der Magneti- 
sierungsvektoren sein, die erst bei Schichtdicken (oder TeilchengréBen) 
kleiner als 100 A einsetzen soll und zu einer ,,quasiparamagnetischen“ 
Form der Magnetisierungskurve fiihrt. Dies ist um so ausgepragter, je 
diinner die Schicht wird, bis schlieBlich bei einer 20 A diinnen Schicht 
(bei Zimmertemperatur unmagnetisch) die technisch erreichbaren Feld- 
starken nicht mehr ausreichen, um die Schicht magnetisch zu sattigen. 
(Ubergang zum vollkommenen Paramagnetismus.) 

Zusammenfassend laBt sich sagen, daB die MeBergebnisse des Hall- 
Effektes an diinnen Nickelschichten fiir eine quantitative Diskussion 
ungeeignet sind, da die Abhangigkeit von der Schichtstruktur nicht 
genau zu erfassen ist. Neben der verschiedenen KristallitgréBe bei 
Schichten mit geheizter und ungeheizter Unterlage kénnen noch zahl- 
reiche andere Parameter den Hall-Effekt beeinflussen (z.B. innere 
Spannungen innerhalb der Schicht, eventuelle Anderungen der Band- 
struktur usw.). Daher konnte nur der Verlauf der Hall-Konstanten in 
Abhangigkeit von der Schichtdicke qualitativ auf Grund der Temperatur- 
abhangigkeit dieser GréBen am kompakten Material nach einer Zusam- 
menstellung von PuGH, RosTocKER und SCHINDLER? gedeutet werden, 
wenn man die Erniedrigung der Curie-Temperatur mit abnehmender 
Schichtdicke dadurch beriicksichtigt, daB man das Verhaltnis der Zim- 
mertemperatur zur jeweiligen Curie-Temperatur betrachtet. 

Es sind Untersuchungen in Vorbereitung, an den Nickelschichten die 
vollstandige Temperaturabhingigkeit des Hall-Effektes zu messen, um 
ndhere Aussagen tiber die Anderung der Hall-Konstanten Ry und R, bei 
diimnen Schichten zu gewinnen. 


21 REIMER, L.: Z. Geophys. (im Druck). 
2 NEEL, L.: Rey. Mod: Phys. 25, 293 (1953). 
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Ultra-violet bands of mercury chloride 
By 
V. G. KRISHNAMURTHY 
With 1 Figure in the text 


(Eingegangen am 7. Oktober 1957) 


The Ultra violet bands of mercury chloride have been excited in uncondensed 
discharge and photographed with a quartz Littrow Spectrograph. The Class II 
system between / 2900 to 2700 suggested by Wieland as due to the triatomic 
molecule has been studied in detail. In addition to the bands already recorded by 
previous investigators, a number of new bands has been recorded in the present 
investigation. A new vibrational analysis of these bands is given. The entire bands 
are ascribed to the longer wavelength component of 2x7 — 2¢, the other component 
being the system in the region 4 2650 to 2400 with a 2z interval of 3335 cm which 
is in keeping with the corresponding intervals obtained in the case of HgF and 
Hg I respectively. 

The following vibrational constants have been determined. 


, ur 


v o, oO, 


é 
36346 cm! 385 cm) 292:5 cm 


1. Introduction 


WIELAND (1929), who studied the band spectrum of mercury chloride 
in the region A 7000 to 2300 using a high frequency discharge for ex- 
citing the spectrum and a spectrograph having a maximum dispersion 
of 10 A per millimeter at 2 2500, classified the bands under three heads. 
The class I bands extending from 4 2650 to 2400 and degrading to the 
violet were analysed by him completely and were ascribed to the di- 
atomic molecule HgCl. The class II bands likewise degraded to the violet 
extend from /4 2900 to 2700 and WIELAND suggested that these bands 
might be due to the triatomic molecule HgCl, because of their com- 
plexity in appearance. In a subsequent paper, he referred to a poorly 
established frequency of 290 cm for these bands, but no analysis 
had been attempted by him. The visible system (class III) extending 
from 45700 to 3000 was at first ascribed to the triatomic molecule; 
but later work by the same author indicated that this system was also 
due to the diatomic molecule HgCl. 

CORNELL (1938) later investigated the mercury chloride bands 
between 4 3200 to 2000 under much higher dispersion and the first two 
systems were obtained by him. The vibrational constants derived by 
him for this system agreed with those of WIELAND. The second systein 


288 V.G. KRISHNAMURTHY: 


which was supposed by WIELAND to be due to the triatomic molecule 
HgCl, was ascribed by CoRNELL to the diatomic molecule HgCl. This 
system as photographed by CORNELL consisted of two well developed 
sequences (0,0) and (1,0) and the vibrational constants obtained by 
him for this system did not show any level in common with the other 
band system of HgCl occurring in the shorter wavelengths region. 


The bands analysed by CoRNELL were arranged in very close se- 
quences of headless bands. But what he had taken as the diagonal 
members of each sequence are in fact the rotational lines in a single 
vibrational band, which is rather incorrect. Further, the published 
photograph of CoRNELL shows some intense bands which had not been 
analysed, nor even measured by him. 


Later, the band system in the region A 2900 to 2700 had been studied 
by Sastry (1941). The assignment of this system to the diatomic 
molecule HgCl and the vibrational analysis suggested by CoRNELL had 
been confirmed by him. Sastry extended CoRNELL’s Q sequences of 
heads, designated them as Q, heads and arranged the additional bands 
that he measured into Q, sequences of the same system, giving an elec- 
tronic doublet separation of 90cm. But what Sastry had taken as 
the electronic doublet separation is the average separation between two 
vibrational bands in a sequence. L.ke CORNELL, he also did not take 
into consideration some of the intense bands appearing in the photo- 
graph reproduced by him. 


In view of these, a reinvestigation of the band spectrum of mercury 
chloride seemed desirable and the results obtained are given below: 


2. Experimental 


The bands are excited in an ordinary H shaped pyrex discharge 
tube about 12cm by 1-5 cm diameter, containing mercury chloride in 
a small side bulb which could be heated, if necessary. An uncondensed 
discharge from a half Kilowatt transformer was passed between the 
electrodes. Continuous evacuation with a cenco hyvac pump was neces- 
sary. The discharge was bright green and could be maintained for 
any length of time with just occasional heating of the mercury chloride 
container. The spectrum was excited using three different samples of 
extra pure mercury chloride supplied by B.D.H., Merck, and Kahlbaum. 
Photographs were taken with a Hilger medium and a large quartz 
Littrow spectrographs, the latter having a dispersion of 3-5 A/mm in 
the region investigated. The measurements made by a Hilger measuring 
micrometer were the average of several independent settings on different 


plates. Iron arc lines were used as standards for determining the wave- 
lengths. 
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3. Description of the spectrum 
A reproduction of the spectrum is given on plate. The bands are 
rather diffuse and broad and some are headless. The bands are violet 


degraded and some are double headed. Some of the intense bands show 
rotational structure. 
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Fig. 1a u. b. HgCl bands. a Low dispersion, b High dispersion 


4. Results 


The wave numbers and intensity data of the bands of this system 
are given in Table 1. The last column gives the assignment. 


Table 1. HgCl Bands 


Wave number Intensity are Wave number Intensity Ceara 
194 2 1,9 36003°7 4 Dye 

Ete es 2 2, 10 099:0 3d 0, 4 
432°3 Z2 On7' 1983 3d AD 
477-4 3 3, 11 302°7 3d D, 3 
574-6 2 1,8 378-0 | 3 _ 0,0(P) 
684°4 2 ZS) 392-2 4 | 6 
704-2 2 0, 6 4599 5 1, 1 (P) 
746°5 5) 3510 476'7 6 a 
836:2 3 1,7 558-3 4 QD 
978-4 3 0, 5 658-2 Z By es 

35097°8 3 1,6 738°5 4 AONE) 
191:0 5 2; 7 761°5 5 Aen) 
261°8 3 0, 4 837°3 4 2d 
354-1 2 1, 934°4 2 By 2 
458-1 3 PANS 37 033°4 3} 4, ; 
540-9 4 ed 543" (2) 1164 D Ds ; 
55525 5 0, 3 203°1 2} Sy 
635°9 4 ee Fae 303°4 2 4,2 
732°8 4 PS 388:2 2 Sid 
823°7 5 Ore 2alces) 493°3 3 i y 
833°0 6 O72 589°9 3 Y 
9154 4 ‘hs 03! 


d= diffuse. 
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5. Discussion 

In the present investigation, a fairly large number of new bands 
has been recorded, in addition to those already recorded by previous 
investigators. The failure of CoRNELL and Sastry to record some of 
the new bands reported here may probably be due to the fact that the 
strong OH bands appearing in their spectra in this region, might have 
masked the HgCl bands to some extent. 

The spacing of the bands is irregular at the head of some of the se- 
quences. This may be partly due to the presence of weak P branches 
which rapidly decrease in intensity leaving only the Q branches. The 
presence of P and Q heads observed in some of the strong bands gives 
the conclusive evidence for the consideration that these bands may be 
due to 27 —2e transition. This is inconsistent with the interpretation 
of WIELAND who attributed the weak P heads and the stronger Q heads 
to the isotopic molecules HgCl3?7 and HgCl**. 

The spectrum in the region 4 2650 to 2900 consists of two groups 
of intense bands, one in the region round about / 2740 with intense bands 
at 42747, 2740 and 2719 and the other, round about A 2800 with in- 
tense bands at A 2790 and 2811. In the first group, the bands at A 2740 
and 2719 had been analysed by CORNELL and Sastry. The band at 
2747 had not been analysed though it is very intense; it was not even 
measured by CORNELL. In the second group, none of the bands had 
been measured. 

As remarked earlier, what CORNELL had taken as the diagonal 
members of each sequence are the rotational lines in a vibrational 
band. He had recorded only 5 sequences (0, 3), (0,2), (0,4), (0, 0) 
and (1,0) respectively beginning with » 35 644-5, 35920-2, 36197-1, 
36475-3 and 36761-8 cm™ respectively and these are considered as the 
vibrational bands in the present analysis. 

On examining the spectrum, the first impression one gets is as if 
the two groups of bands belong to two different systems. But the 
appearance and the spacing of the bands in the two regions are almost 
equal. Hence the bands in the two regions may belong to a single system. 

Thus two possibilities of assignment of these bands arise. The first 
one is to regard all the bands together as forming a single system with 
the (0, 0) band at 36392-2 cm™. The band heads are shown in diagonal 
array in Table 2. 

But a some what abrupt increase in the intervals and intensity of 
the bands is observed at » 35553-5 cm and 35 261-8 cm leading to 
the possibility of regarding these bands as forming a different system 
altogether. If this is the case, then 35553-5 and 35261-8 cm will 
become the (0,0) and (0,1) bands of this second system, the (0, 0) 
band of the first system being 36392:2 cm+. The A G'(v) and, also, the - 


291 


Ultra-violet bands of mercury chloride 


poaahi ingot! 


pLlLyve S-9nLrE ' 


1-697 
S-8¥€ 
O-86£FE  v-¥89KE O-V6bSE F-8S7SE “eegse 
b-987 LQ me LVLE 
0-S9€ 8-7S£ E098  —L-8LE 
POLEDE OPLSHE TOESPE B-LO0SE Fe eS 6: se9se 1 I 


2 <a \" 
T-SST 9-197 9.197. = Gos g-187 — t-6LE 
6-£0v 9-€6€ BSLE phn 


E-cepre cpol re rsuo re eves 
6-17 c-ple if rege P 


Lee 
p= [hie eee 


spuvg 15H Z a1 


292 V.G. KrISHNAMURTHY: Ultra-violet bands of mercury chloride 


AG''(v) intervals of both these system are almost equal. These two sys- 
tems may form the two components of a 27 —*e transition with a *z 
interval equal to 838-7 cmt. 

On the other hand, if all the bands form a single system with the 
(0, 0) band at 36392-2cm+, the slight irregularity in the intervals of 
the bands at 35553-5 and 35 261-8 cm may be explained as due to the 
fact that these bands are headless and diffuse. 

The values of AG(v) shown in Table 2 are slightly irregular, the 
irregularities being due to the diffuseness and headlessness of the bands. 
The vibrational frequency of the lower state is 292-5cm™. Since the 
bands are violet degraded, w, is greater than w,. The average sequence 
difference is about 92 cm and combining this with the value of 292-5cm + 
for w,, a value of ~ 385 cm is obtained for w,. Using these values, 
the value of v, is 36346 cm?. 

The vibrational frequency of the lower state of this system is equal 
to the corresponding value (293-4cm™) for the farther ultraviolet 
system and so this system may form the second component of the 
*7—*e transition, the first component being the system between 
42650 to 2400 with the (0,0) band at 39727cm7. The 2x interval 
between these two systems will be 3335 cm? which is in keeping with 
the values of 3934 and 3511 cm™ established by Howe tt (1943) and 
by the author (1944) in the case of HgF and Hgl respectively. 


Isotope effect. As some of the bands show rotational structure and 
some of the strong bands have weak P heads, it is difficult to observe 
the isotope effect in any of the sequences. Further the diffuseness of 
the bands makes the detection of the faint isotope heads difficult. 

Similar results have been obtained with HgBr and HgI. They will 
be published in due course. 


The author wishes to express his grateful thanks to Professor R.S. KRISHNAN, 
for his kind interest and encouragement during the progress of the work. He is 
grateful to the Government of India, Ministry of Education for the award of Na- 
tional Research Fellowship. 
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Potentialkurven und Energieniveaus 
der u-Mesonenmolekiile (pp) u, (dp) u, (dd) u 


Von 
H. MARSCHALL und TH. SCHMIDT 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 23. November 1957) 


Es wird gezeigt, daB die Born-Oppenheimer-Naherung bei den y-Mesonenmole- 
kulen infolge der groBen u-Mesonenmasse zu erheblichen-Fehlern fiihren kann. An- 
schleSend wird ein Verfahren vorgeschlagen, das die naherungsweise Berechnung 
von Potentialkurven und Energieniveaus gestattet. Die Ergebnisse der Rechnung 
werden fiir die (Pp)u-, (pd) u- und (dd) u-Molekiile mitgeteilt. 


Bei der quantitativen Beschreibung der durch yp-Mesonen kataly- 
sierten Kernprozesse vom Typ f+ d-> He? ergeben sich zwei wesentliche 
Fragen. Das ist einmal die Beschreibung des in einem (fd) u-Molekiil 
ablaufenden Kernprozesses, zum anderen der Mechanismus der Mesonen- 
molekiilbildung, der insbesondere die experimentell gefundene Bevor- 
zugung des (pd)u- gegentiber dem (ff) u-Molekiils in einem Gemisch 
von leichtem und schwerem fliissigen Wasserstoff erklaren mu8. Zur 
Beantwortung der zweiten Frage ist offensichtlich die Kenntnis der 
Molekiileigenschaften von (pf) uw und (fd) w-ertorderlich. Wenn man sich 
mit der Born-Oppenheimer-Naherung begniigt, bedeutet dies die Be- 
stimmung der Potentialkurven, aus denen dann die Lagen des Schwin- 
gungs- und Rotationsniveaus der y-Molekiile, Ubergangswahrscheinlich- 
keiten usw. bestimmt werden kénnen. Allerdings ist die Zuverlassigkeit 
der Born-Oppenheimer-Naherung infolge der groBen s-Mesonenmasse 
geringer als bei normalen Elektronenmolekiilen. 

Soweit uns bekannt ist, ist bisher die Potentialkurve fiir die u-Mole- 
kiile durch einfache MaBstabsénderungen im Verhaltnis m,/u—= 1/207 
fiir die Langen und y/m,=207 fiir die Energien aus dem bekannten 
H3-Potential gewonnen worden. Wenn man in den tiblichen atomaren 
Einheiten anstelle der Elektronenmasse m, die Mesonenmasse yu ein- 
setzt, gilt die H3-Potentialkurve unmittelbar fiir unseren Fall’. 


1 ZeLpovicu, YA. B.: Dokl. Akad. Nauk. SSSR. 95, 493 (1954). — ALVAREZ, L.W., 
H. BrapDner, F.S. CRAWFORD, jr., J. A. CRAWFORD, P. FaLk-VAIRANT, M.L. Goon, 
J.D. Gow, A.H. RosENFELD, F. So_mimz, M.L. Stevenson, H.K. TicHo u. R.D. 
Tripp: UCRL-3620, Univ. of California 1956. — Jackson, J.D.: Phys. Rev. 106, 
330 (1957). — Skyrme, T.H.R.: Phil. Mag. 2, 910 (1957). — Marscua tt, H., 
u. TH. Scumipt: Z. Physik 148, 233 (1957). 
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Betrachten wir neben (pp), (pd) auch die (dd) u-Molekiile, dann 
gilt fiir alle drei Fille das gleiche Potential W(R), das unter der Voraus- 
setzung unendlich schwerer Kerne gewonnen ist. Die Unterschiede 
zwischen den Molekiilen kommen lediglich durch die verschiedenen 
Kernmassen M in der radialen Wellengleichung fiir die Kernbewegung 


2 
ope + [ (2 — WR) — “| u=0 (1) 
zustande. 

Bei dem ungiinstigen Massenverhaltnis zwischen u-Mesonen und 
Kernen ist jedoch auch ein Unterschied in den Potentialkurven zu er- 
warten. Es ist offensichtlich nicht méglich, diesen EinfluB im Rahmen 
der Born-Oppenheimer-Naherung zu erhalten, da diese bei der Bestim- 
mung des Potentials, d.h. der Mesonenenergie, von jeweils festgehaltenen, 
also unendlich schweren Kernen ausgeht. Erst diese Annahme erlaubt 
die Einfiihrung einer potentiellen Energie der beiden Kerne. 


Den EinfluB der endlichen Kernmassen auf das Potential zeigt deut- 
lich die Betrachtung der Grenzfalle unendlich weit voneinander entfernter 
und zusammenfallender Kerne. Wenn wir uns zunachst auf (pf) und 
(dd) beschranken, so findet man die Energien fiir hinreichend groBes 
R im Grundzustand in atomaren Einheiten zu 


. i, 

Byp= mae M =—0,89087 (= — 2530eV) 
M, 

Mepis dalitite 0,9467  (=—2670 eV), 


wobei M, die Protonenmasse bedeutet. Im Grenzfall R=0 ergibt sich 
(unter Beriicksichtigung der doppelten Kernladung) 


2M, 

E,,=— 4: pegs =— 3,787 (=—10670eV) 
4M, 

ee eed a 


wobei in beiden Fallen dieselbe (unendlich groBe) Coulomb-Energie 
beider Kerne weggelassen ist. Diesen Zahlen entnimmt man sofort, daB 
der Abstand des pp-Potentials vom dd-Potential an den beiden Grenzen 
verschieden ist (140 bzw. 290eV). Mithin kénnen die beiden Potential- 
kurven nicht durch eine Parallelverschiebung auseinander hervorgehen, 
d.h. die beiden Potentiale sind wesentlich verschieden. In diesem 
Zusammenhang erkennt man auch, daB das durch bloBe Umrechnung 
aus dem Hz gewonnene Potential ebenfalls von den beiden eben ge- 
nannten Potentialen verschieden sein muB. Da die Tiefe der. fiir die 
Kernbewegung maBgebenden Potentialmulden nur rund 560 eV betragt, 
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kOnnen diese Unterschiede zu erheblichen Korrekturen fiihren. Wie be- 
reits betont, 1aBt sich der EinfluB der endlichen Kernmassen im Rahmen 
der Born-Oppenheimer-Naherung in konsistenter Weise nicht. beriick- 
sichtigen, 

Man darf jedoch hoffen, eine brauchbare Naherung durch eine sinn- 
volle Interpolation zwischen den exakt bekannten Grenzfillen zu er- 
halten. 

Wenn wir uns zunachst auf (£) u beschranken, so lauten die Wellen- 
gleichungen fiir die Mesonenbewegung in den beiden Grenzfallen 


VM, 2 2 
Mp Spades’ . 
Ay a iu + M, (Ey, , Ys Y =A} fiir R —> oo (2a) 
M, / 4 : 
Ay + a stirs (Epp = \p=0 mit 4 ='%,=F7 fiir R=0. (2b) 
aaa 


Die Interpolation mu8 nun darin bestehen, den Faktor vor der Klammer 
als Funktion von F so zu schreiben, daB die beiden Grenzfalle richtig 
wiedergegeben werden. Der physikalische Unterschied beider Grenzfalle 
besteht darin, daB fiir R-+co das Meson jeweils nur vor einem Proton, 
fiir RK = 0 immer von beiden Protonen gemeinsam festgehalten wird. Fiir 
mittlere Kernabstande liegt ein ,,Zwischenzustand‘‘ zwischen diesen 
Grenzfallen vor. Zurnaherungsweisen Charakterisierung dieses Zwischen- 
zustandes erscheint es verniinftig, das Austauschintegral A(R) zu be- 
niitzen, das als Verhaltnis der Platzwechselfrequenz des Mesons zu seiner 
Umlauffrequenz um einen Kern gedeutet werden kann. Bei verschwin- 
dender Platzwechselfrequenz ist das Meson vorzugsweise einem der bei- 
den Kerne zugeordnet, mit steigender Platzwechselfrequenz ist es in 
zunehmendem MaBe beiden Kernen gleichzeitig zugeordnet. 


Die einfachste Interpolationsgleichung wird daher 
Mp 


A 
(14 Z)a+ Mp 


(Epp —-—7)¥=0- (3) 


Ay+ 


Wegen A =0 fiir Roo, A= —1 fiir R=0O erhalt man in den beiden 
Grenzfallen die Gln. (2). Analog folgt dann fiir (dd) u: 


M, 2, 2 
ae rd ar 
a ay aS 
Das Austauschintegral entnimmt man der vereinfachten Theorie, in 
welcher die Mesoneneigenfunktion des Molekiils als Linearkombination 
Jer ungestérten Eigenfunktionen der getrennten Atome dargestellt wird. 
Fir wx M, erhalt man die Wellengleichung fiir unendliche schwere 
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Kerne, wie sie von TELLER und HyLLERAAS zur Bestimmung des H3-Po- 
tentials benutzt wurde2. Die Lésungen fiir die obigen Gleichungen folgen 
daraus durch eine MaBstabsinderung um den Faktor vor der Klammer. 
Addiert man zu diesen korrigierten Werten die Coulomb-Energie der 
Kerne 4/R, so erhalt man die in der Fig.1 dargestellten Potentialkurven *. 
Fiir das Rotationsschwingungsspektrum der Molekiile sind die von 
der Dissoziationsgrenze aus gemessenen Potentialmulden maBgebend. 
Uberraschenderweise stellt sich 
heraus, daB sich die korrigierten 
Potentialmulden nur wenig von- 
einander. unterscheiden. Hier- 
durch wird nachtraglich die ein- 
gangs erwahnte Bestimmung der 
Energieterme unter Benutzung 
des H3-Potentials bis zu einem 
gewissen Grade gerechtfertigt. 
ee Bei der Ubertragung der obi- 
gen Uberlegungen auf das (pd) y- 
Molekiil tritt bereits bei der 
Betrachtung des dissoziierten Zu- 
standes ein wesentlicher Unter- 
schied zu den beiden bisher be- 
trachteten Fallen auf, der durch 
die ungleichen Massen der beiden 
Kerne bedingt ist. Als Ausgangs- 
zustande zur Beschreibung des 
Molekiils dienen die Atomeigen- 
funktionen wy, und yw, der getrenn- 
Fig. 1. Die Potentialkurven fiir unendlich sch et polapds ate oe ec 
Keme, sowie fiir die (dd)- und (pp)u-Molekille. Am  Kerne sind beide Zustainde mit- 
sce pa a ers le Oe corre, oes grea aa 
Zweig eines Systems fiir R > oo (Entartung) kannte Uber legung zeigt, daB die 
stationdren Zustande gendhert 
durch y, +p (untere Zweige in Fig. 1) und y, — yp. (obere Zweige in Fig. 1) 
gegeben-sind. Fiir R—>oo tritt die eben erwahnte Entartung ein, die in 
Fig.1 fiir jeden der drei Falle deutlich erkennbar ist. Diese Entartung 
entfallt bei wngleichen Kernen. Im Grenzfall R->oo ist die Eigenfunktion 
des stationdéren Zustandes entweder y, oder y,. Bei endlichem Kern- 


ge Energie 
a 


S$ 
Qo 


* Die Inkonsistenz der Naherung zeigt sich z.B. darin, da® sich die Bedeutung 
von FR nicht exakt angeben laBt. Fir groBe Kernabstande bedeutet R den Schwer- 
punktsabstand der getrennten Systeme. 

* TELLER, E.: Z. Physik 61, 458 (1930). — Hyrirraas, E. A.: Z. Physik 71, 
739 (1931). 
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abstand treten Linearkombination (Yi + Cop. auf, wo c, und c, so 
von K abhingen miissen, daB die fiir R-+oo in 1 bzw. 0 iibergehen *, 
Bei Verkleinerung des Kernabstandes geht der tiefere dissoziierte Zu- 
stand (d)u-+ entsprechend dem 
unteren Zweig in Fig.4 schlieBlich 
in den Zustand 1s des He? iiber. 
Der obere Zustand (pf) u-+-d fiihrt 
entsprechend dem oberen Zweig 
in den Zustand 2 des He’. 


(dd)u (dp) (pp) 


Fig. 3 


Fig. 2. Die Potentialkurven fiir das (dp) u-Molekiil. Der obere Zweig lauft gegen die Dissoziationsenergie 
des Systems (p)+d, der untere gegen die Dissoziationsenergie des Systems (d)u+/ (keine Entartung) 


Fig. 3. Die auf die Dissoziationsenergien bezogene Lage der stabilen Energieniveaus fiir die Mesonenmolekiile 
(dd) u; (ap) u und (pp) u 


Wenn man dasselbe Interpolationsverfahren wie oben anwendet, 
erhalt man fiir den unteren bzw. oberen Zweig die folgenden Schrédinger- 
Gleichungen : 


Bo apap pa )y=0 fir @u+e (5a) 

= ae 

fps gimme oe me) P=! fiir (6). (5b) 
zw 


* Qualitativ 14Bt sich das am einfachsten mit dem Modell zweier ungleicher 
rechteckiger Potentialtépfe iibersehen. VergréSert man den Abstand der Tépfe, 
so ergibt eine einfache Rechnung das eben geschilderte Verhalten. Vgl. auch 
Eyrinc, H., J. WarTer u. G. E. Kimpart: Quantum Chemistry. New York: 


John Wiley 1948. 
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In beiden Fallen ist das bisher benutzte, fiir gleiche Kerne geltende 
Austauschintegral eingesetzt. Das ist zwar bei ungleichen Kernen nicht 
genau richtig, im Rahmen unserer Naherung aber sicher erlaubt. Die so 
berechneten Potentialkurven zeigt Fig. 2. 

Als geeignetes Rechenverfahren zur Bestimmung der Schwingungs- 
und Rotationsniveaus der Molekiile erweist sich das WKB-Verfahren. 
Dabei garantiert die Ersetzung von /(/-+1) in der Wellengleichung (1) 
durch (/-+ 4)? das richtige Verhalten der Wellenfunktion fiir k =0 auch 
fiir kleine /. 

Die auf diese Weise gefundenen stabilen Energieniveaus sind in Fig. 3 
bzw. der Tabelle 1 angegeben. 


Tabelle 1 
(dd) | (dp) u | (bb) u 
1s | —0,009 bzw. —25 eV nicht stabil nicht stabil 
1p | —0,072 bzw. —220eV | — 0,044 bzw. —115eV | —0,027 bzw. — 75 eV 
2s | —0,110 bzw. —300eV | —0,088 bzw. —250eV | — 0,081 bzw. — 225 eV 


Die Zuverlassigkeit der erhaltenen Ergebnisse ist im wesentlichen 
durch die Unsicherheit der Potentialkurven, d.h. die Born-Oppenheimer- 
Naherung beschrankt, wobei die Unsicherheit beim (ff) naturgemaB 
am grdBten sein wird. Wegen der Méglichkeit, die beiden Grenzfalle 
exakt zu lésen, glauben wir jedoch, daB die angegebene Interpolation zu 
einigermaBen richtigen Werten fiihrt. Wir méchten annehmen, daB die 
angegebenen Potentiale und Energieniveaus zu einer brauchbaren Ab- 
schatzung der Ubergangswahrscheinlichkeiten aus dem Kontinuum 
benutzt werden kénnen. Es 14Bt sich leicht einsehen, daB auch bei den 
Ubergangswahrscheinlichkeiten durch das Dipolmoment ein wesentli- 
cher Unterschied zwischen den Systemen mit gleichen und solchen mit 
ungleichen Kernen bestehen wird. 


==) 
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Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitit Hamburg 


Elektronennachlieferung in den Gasen N,, H, und O, 
bei niedrigen Drucken (pd =~ 50 Torr-cm) 


Von 
K. J. ScHMipT-TIEDEMANN 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 2. November 1957) 


Durch oszillographische Beobachtung von Lawinen-Impulsketten werden Art und 
Ausbeute des Nachlieferungsmechanismus (y-Effekt) in N,, O, und H, bei pdw 
50 Torr: cm ermittelt. In Stickstoff dominiert die Wirkung der positiven Ionen, 


Yi= 1,5 + 10~§ (an oxydierter Cu-Kathode) bis y; > 10-8 (an durch Ausheizen in H, 


reduzierter Cu-Kathode). Dabei treten Generationsabstande auf, die gréBer als 
die Ionenlaufzeit sind. In Wasserstoff tragt der Photoeffekt den Hauptanteil der 
Nachlieferung, yp, = 5 - 10~° (an oxydierter Cu-Kathode) bis Yp= 1+ 107% (an redu- 
zierter Cu-Kathode), y; +107’. Sauerstoff zeigt an frisch reduzierter Cu-Kathode 
ein y; ~ 10-’, was innerhalb einer Stunde auf Werte <107!° zuriickgeht. Im iibrigen 
erfolgt die Nachlieferung durch Photoeffekt, y, = 10~* (an oxydierter Cu-Kathode). 
Mit oxydiertem Wolfram als Kathodenmaterial konnte die y-Ausbeute in Sauer- 
stoff auf einige 10-° herabgedriickt werden, so daB die kritische Verstarkung fiir den 
Kanaldurchschlag erreicht wurde. 


A. Einleitung 


Nachdem iiber die oszillographische Untersuchung einzelner Elek- 
tronenlawinen und ihrer Sekundarlawinen in den Gasen N,, O, und Luft 
bei groBen pd-Werten (500 Torr - cm und mehr) berichtet worden war’), 
soll im folgenden die Natur der Sekundarprozesse (y-Effekt) und die 
Ausbeute der verschiedenen Prozesse in den Gasen N,, H, und O, bei 
kleinen pd-Werten (etwa 50 Torr - cm) mittels einer hinsichtlich Signal- 
Rausch-Verhaltnis verbesserten Anordnung? ermittelt werden. 


B. Apparatur 


a) Vakuum-Anlage. Die experimentelle Anordnung zeigt schematisch 
Fig.1. Der Rezipient und die zweite Kiihlfalle konnten bei 400° C aus- 
geheizt werden (Glas: Schott G20). Zum Ausfrieren der Dampfe dienten 
zwei Fallen mit fliissigem Sauerstoff. Der Restdruck der Anlage nach 
mehrstiindigem Ausheizen betrug weniger als 2-10~* Torr. Die scheiben- 
férmigen Elektroden von 25 mm Durchmesser sind mittels Nickelblech 
mit Molybdan-Durchfithrungen hart verlétet. Der Elektrodenabstand 


1 VocEL, J.K., u. H. RaETHER: Z. Physik 147, 141 (1957). — VocEL, J.K.: 


Z. Physik 148, 355 (1957). a 
2 ScHMIDT-TIEDEMANN, K.J.: Z. angew. Phys. 9, 454 (1957). 
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betragt 5 mm, als Material wurden vakuumgeschmolzenes Kupfer (mit 
3eryllium desoxydiert) und Nickel sowie duktiles Wolfram (aus Blech 
gestanzt) verwendet. 

Die Anode ist in der Mitte mit einem Loch von 0,3 mm @ versehen, 
wodurch das durch ein mittels Zwischenringe angeschmolzenes Quarz- 
fenster eintretende UV-Licht auf die Kathode gelangt, um dort ein 
Primirelektron auszulésen. Die Bestrahlungsintensitat wurde so ein- 
gestellt, daB einige Lawinen pro Sekunde sichtbar waren. Zur genauen 


a ee = 


I 
| | 
! | 
| | 
| | 
| 
| | 
| 


V G 


Fig.1. Schematische Darstellung der Apparatur. V Vorvakuum-Anschlub, D Diffusionspumpe, G Gasein- 
la8, M Manometer, K1, K2 Kihlfallen, R Rezipient, J Ionisationsmanometer, X Ventile; der ausheizbare 
Teil der Apparatur ist mit einer gerissenen Linie umgeben 


Auswertung der Impulsform ist Mitteneinstrahlung unerlaBlich, da am 
Rande der Entladungsstrecke laufende Lawinen stark verzerrte Strom- 
impulse aufweisen ®. 

Der zur Fiillung der Entladungsstrecke benutzte Stickstoff wurde 
entweder aus Natriumazid entwickelt oder ebenso wie der Wasserstoff 
und der Sauerstoff aus einer Stahlbombe (,,Reinste Gase“‘ der Firma 
G. Gauff, Frankfurt) entnommen. Der Hersteller gibt die maximale 
Verunreinigung mit 0,2/p9 an. 

b) Elektronische Anordnung. Der Breitband-Vorverstarker wurde 
bereits frither? ausfiihrlich beschrieben. An Oszillographen standen zur 
Verfiigung: Tektronix Modell 535 mit Einschub-Verstarker 53B ent- 
sprechend 3 - 10-8 sec Anstiegszeit, Bandbreite etwa 12 MHz, Schreib- 
geschwindigkeit etwa 10° m/sec, auBerdem Ribet & Desjardins Modell 
203 B mit 2-10-8sec Anstiegszeit (entsprechend etwa 18 MHz Band- 
breite) und einer Schreibgeschwindigkeit von etwa 4 - 10% m/sec. Die 
Aussteuerungskurve des gesamten Systems wurde mit Rechteck-Impul- 
sen durchgemessen und ergab eine Empfindlichkeit yon 25 wV pro 1 cm 
Auslenkung auf dem Schirm. 

Die in die Oszillogramme einkopierten ZeitmaBstabe entstammen 
beim Oszillographen 535 direkt dem geeichten Kippgenerator, der 
Ribet-Oszillograph wurde mit Hilfe des MeB-Senders SMLR von Rohde & 
Schwarz geeicht (Genauigkeit in beiden Fallen +3%). 


8 FROMMHOLD, L.: Z. Physik 145, 324 (1956). 
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C. MeBverfahren 

Wie einleitend bemerkt, soll sowohl die Art der Sekundarprozesse als 
auch die Ausbeute dieser Effekte bestimmt werden. Die Art des Nach- 
lieferungsprozesses wird aus dem Generationsabstand @ innerhalb einer 
Lawinenkette erschlossen. Bei Nachlieferung durch positive Ionen 
(y;-Effekt) ist fiir 0; etwa die Ionenlaufzeit 1; (einige usec) zu erwarten. 
Da man aus einem Oszillogramm gleichzeitig 9; und 1; entnehmen kann, 
ist ein direkter Vergleich méglich (vgl. die Diskussion der Ergebnisse). 
Beim Photoeffekt als Nachlieferungsquelle ist das kleinstmégliche 0, 
die Elektronenlaufzeit ty5-10-8sec. Da diese Zeit nur in Gestalt 
der Zeitkonstante des Elektronenanstieges, ta/ad~5-10-*sec, in die 
Impulsform eingeht, ist aus Griinden mangelnder Zeitauflésung der 
Apparatur (3 bis 5-10 8sec) eine direkte Messung von T1,; nicht 
moglich. 

Die Ausbeute an Sekundarelektronen wird in folgender Weise er- 
mittelt: 

y ist als Mittelwert definiert. Experimentiert man mit Einzelimpulsen, 
so muB der Koeffizient nach einem geeigneten statistischen Verfahren 
gewonnen werden, da auf Grund der Streuung der Lawinenamplitude 
es nicht méglich ist, zu entscheiden, ob ein, zwei oder mehrere Nach- 
lieferungs-Elektronen gleichzeitig ausgelést werden und die Nachfolge- 
lawine bilden. Man kann nur feststellen, ob itiberhaupt Nachfolger auf- 
treten. Wir benutzen die Wahrscheinlichkeit w (nv), daB eine Lawine 
der Tragerzahl 2 keinen Nachfolger besitzt, zur Bestimmung von y. 
Fiir eine Lawine mit  Ionen wird, da sehr groB ist (104 bis 107) 


W=(1—y)* ve’. (1) 


Auf dem photographisch registrierten Oszillogramm kann man Lawinen 
in einem schmalen Intervall um die Tragerzahl m herum auslesen und w, 
durch Auszahlung gewinnen. AuBer diesem Verfahren wurde ein etwas 
vereinfachtes angewandt, indem man im Oszillographen alle Lawinen 
betrachtete, deren Tragerzahl  gréBer war als eine durch den Trigger- 
pegel des Oszillographen vorgegebene Grenze N. Die Wahrscheinlich- 
keit, daB eine dieser Lawinen keinen Nachfolger besitzt, sei W(N). Sie 
berechnet sich aus Gl. (1) und der Wahrscheinlichkeit w(m), daB eine 
Lawine die Tragerzahl n erreicht!, w (n) ~~ e~"”, my = e*“ (Mittelwert), zu 


co 


f w(n)w(n)dn ay 
W(N) =z i aires (2) 
0 
of w(n) dn 


4 WijsmaNn, R.A.: Phys. Rev. 75, 833 (1949). — LEGLER, W.: Z. Physik 140, 
221 (1955). — FromMuo bp, L.: Z. Physik 144, 396 (1956). 
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3ei bekanntem N und «d laBt sich der Wert y aus dem durch Auszahlen 
bestimmten W, berechnen. Experimentell wurde W, ~@ eingestellt, d.h. 
im Mittel besitzt jeder zweite Impuls einen Nachfolger. 


Fiir die Bestimmung von N bzw. ist die Kenntnis des Zusammen- 
hangs zwischen Impulsamplitude und Tragerzahl » erforderlich. Nimmt 
man an, daB die Spannung iiber dem Arbeitswiderstand R, der Ent- 
ladungsstrecke unverzerrt oszillographiert wird, so wird nach Ablauf 


der Elektronenkomponente und der RC-Ausgleichsvorgange der Strom 


i, ="“* der positiven Ionen (tr, Ionenlaufzeit) die Spannung tiber Rz 


Parente d.h. es ergibt sich im Oszillogramm ein ,,Plateau” 
der Spannung U,=7,R,. Ist te =ReCe die Zeitkonstante des Ent- 
ladungskreises, so folgt 


Se 6) 
Diese Beziehung gilt unabhangig von statistischen Schwankungen der 
Gasverstarkung und der eingestellten Impulsform. (Voraussetzung ist 
lediglich ein ,,Plateau‘‘ von geniigender Lange und konstante Ionen- 
geschwindigkeit.) 


Fiir die vorliegenden Untersuchungen wurde eine Verstarker-Schal- 
tung verwendet”, bei der der Impuls zum Zwecke der Rauschunter- 
driickung im Eingang integriert wird (tg= 00). Gl. (3) gilt dann eben- 
falls in der Form 


(3.a) 


€ Tp 


wobei tp die Impulsformungs-Zeitkonstante bedeutet. 


Die durch das Eingangsrauschen des Verstarkers festgelegte kleinste 
nachweisbare Tragerzahl liegt in der GréBenordnung 2:10? bis 104, 
siehe*. Damit wird die obere Grenze der y-Bestimmung etwa zu 
y=10°% bis 104 festgelegt, s. Tabelle 1. 

Aus einer allgemeinen Theorie des Lawinen-Impulses® gewinnt man 


eine Abschatzung der mittleren Gasverstaérkung e** entsprechend der 
Beziehung 


eal 
ad = righ (4) 
wobei Ty diejenige Impulsformungs- (bzw. Eingangs-) Zeitkonstante ist, 
die den Lawinenimpuls auf Rechteckform bringt. 

Um abzuschatzen, wie stark etwaige MeBfehler fiir W%, e*4 und N 


in das Endergebnis eingehen, wurde die Gl. (2) numerisch gelést, siehe 
Tabelle 1. 


° Scumipt, K. J.: Z. Physik 139, 254 (1954). 
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NI 4 + 7 1 AzINnrAl - A ; 
yN hangt von W etwa reziprok ab und schwankt etwa um einen 
4 é WSO id ea : 
Faktor 2, wenn N - e~*4 zwischen 1 und © variiert. Die MeBunsicherheit 
von y hegt in der GréBenordnung 20%. 


Tabelle 1 


TON a a 1,4 1,8 aes 0,59) 1O)53) 069 0,05 0,09 0,11 


Liegen Photoeffekt und Auslésung durch positive Ionen gleichzeitig 
vor, so kann man ihr Verhialtnis abschatzen. Fiir unsere Anwendungen 
(Stickstoff) ist der Fall von Interesse, daB y,< ;. Dann ist die Wahr- 
scheinlichkeit w,, da8 eine Lawine der Tragerzahl 1 einen Nachfolger 
durch Photoeffekt erzeugt, gleich 


W,=1—e "wn. (5) 


Entnimmt man aus Gl. (1), so folgt 


Zahlenbeispiel fiir die Auswertung 


Stickstoff, ppd = 45,5 T cm; E/py)=72 V/cm T. 

Technische Cu-Kathode. 

Berechnung der Tragerzahl nach Gl. (3a): 

Epi —=1i55 4G see; == 350: 10, °sc, (Cp = TZ pe; 

Uz = 2000V ergibt » = 3 10°. 

Eine statistische Auswertung ergab, daB 18% der Impulse dieser Héhe keinen 
Nachfolger besitzen. Folglich berechnet sich nach Gl. (1) mit w)=0,18, 7 =3 + 10° 
der Koeffizient y; zu 0,56- 107° (s. Tabelle 4, Zeile I). 

Die Ausbeute der Elektronennachlieferung ist stark von der Katho- 
denbeschaffenheit abhangig. Da eine eindeutige Festlegung des Zustan- 
des der Kathodenoberflache bei bisher durchgefiihrten Experimenten 
nicht méglich war, kann man beim Vergleich der MeBwerte verschiedener 
Autoren nur eine gréBenordnungsmaBige Ubereinstimmung erwarten. 
Messungen des y;-Effektes mit Ionenstrahlen an definierten Oberflachen 
(Praparation im Héchstvakuum) sind bisher nur fiir Jonen von einigen 
eV Energie durchgefiihrt worden®, wahrend wir es hier mit der Ausbeute 
von Ionen thermischer Geschwindigkeit zu tun haben. 

In den vorliegenden Untersuchungen wurde angestrebt, ein reprodu- 
zierbares Verhalten der Kathode durch verhaltnismaBig einschneidende 


6 Hacstrum, H.D.: Siehe Phys. Rev. 104, 672 (1956) fiir weitere Literatur- 
angaben. 


b 
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chemische Behandlung der Oberflache zu erreichen. Dazu wurden zwel 
Verfahren herangezogen : 

a) Ausheizen in H, bei 400° C (Reduktion), 

b) Glimmentladung in O, (10° Asec bei Zimmertemperatur). 

Die y-Werte an frisch behandelten Oberflachen erwiesen sich als 
reproduzierbar innerhalb -- 30%. 


D. Ergebnisse 
I. Stickstoff 


1. Nachlieferung durch positive Ionen. Diese Effekte stellen den 
weitaus tiberwiegenden Anteil am NachlieferungsprozeB. Es fallt auf, 
s. Fig. 2, daB die Nachimpulse im Stickstoff nicht genau nach Ablauf 

von tT; auftreten, sondern 
eine starke Streuung des 
Generationsabstandes 0; 
1732 zeigen. . In - Fig. 3 ist die 
Wahrscheinlichkeit aufge- 
0 Vt 7=0j) 9 A0 20 30 tragen, daB im Abstand 0; 
ein Sekundarelektron per y; 
ausgelést wird. Fig. 3a zeigt 
die theoretische Verteilung, 
wenn man annimmt, daB 
zwischen Auftreffen des 


3YI6 5 
Ions und Auslésung des 
9 uty 10, ime Inco aOR 70 0; a 0 m. Sekundarelektrons keine 


merkliche Verzégerung be- 
Fig. 2a u. b. Impulsketten von Elektronenlawinen, hervorgerufen = 
durchElektronen-Nachlieferung positiverIonen(y;-Effekt). Zeit- steht (< 10 sec) ca (0;) 


einheit 1 usec. Markiert sind Ionenlaufzeit t; und Generations- jst dann proportional zur 
abstand @;. a Sauerstoff, E/p) = 73,5 Viem T, ppd =28 T cm, 
n=4,3+10%. b Stickstoff, E/py—75 ViemT, ppd=4sTem, Zahl der  auftreffenden 


n= 4,7 + 108 Ionen, d.h. Nw e%4#t, 

Fig.3b zeigt, daB in O, 

dieses Verhalten beobachtet wird. In Stickstoff zeigt sich jedoch auch 

nach Ablauf der Zeit t; eine zeitlich abklingende Emission der Kathode 

mit einer Zeitkonstante von etwa 4 usec. Vermutungen iiber den be- 

teiligten Mechanismus (z.B. hinsichtlich verschiedener beteiligter Ionen- 

arten oder der Mitwirkung langlebiger angeregter Zustainde beim Nach- 

lieferungseffekt) aussprechen, ist beim derzeitigen Stand der Informa- 
tion noch zu friih. 

Nach der oben angefithrten Methode (s. S. 301) wurde y, als Funktion 
der Kathodenbeschaffenheit ermittelt. Tabelle 2 zeigt die Ergebnisse. 
Eine Cu-Kathode wurde mechanisch poliert und im Vakuum ausgeheizt, 
damit sind die Werte der Zeile I aufgenommen. Durch einige Durch- 
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schlage in Stickstoff wird 

das y; betrachtlich erhoht: 

Zeile Il. Wurde die Appa- 4G) 
ratur danach einige Tage 
beliiftet, so stellten sich 
die Werte von Zeile I 
bis auf einen Faktor 2 re- 
produzierbar wieder ein. 
Zeile III, IV und V zeigen 
die Abhangigkeit des y, 
von Oxydation und Reduk- 
tion der Kathodenober- 
flache. Die in Klammern W@;) 
gesetzten Werte der Zeile V 

geben an, daB hier die Emp- es SS 
findlichkeit des MeBverfah- 0 as 7 15 2 Of 


N(0;) 


rens nicht ausreichte, um Fig. 3a—c. Relative Haufigkeit des Auftretens von Nach- 


den enauen Betra von y- lieferungselektronen, ausgelést durch positive Ionen, als Funk- 
Sea i 8 3 vi tion des zeitlichen Abstandes vom Start der Lawine. a Keine 
zu bestimmen. Auch eine Verzogerungseffekte zwischen dem Aufprall der positiven Ionen 


oxvdierte Kathode ist gegen auf die Kathode und der Auslésung der Sekundarelektronen: 
uR, | d, 
theoretischer Wert N (0@;) ~ th Contd Messung an O, mit re- 


Durchschlage sehr empfind- dt 


: . . 7 : duzierter Cu-Kathode. E/p) = 70 V/cm T, t; = 5 usec. c Messun- 
lich, wie Zeile IV zeigt. gen an N, mit oxydierter Cu- und W-Kathode. E/p,)=75... 


Durch erneute Oxydation 110 V/em T, 7 =4,4 ... 3,4 usec 


Tabelle2. Nachlieferungswahrscheinlichkeit fiir positive Ionen, y;, in Stickstoff ber ver- 

schiedenen Kathodenmaterialien. pyd = 30...50 V/cm T. Nachlieferung durch Photo- 

effekt, Yp> konnte nur an oxydierter Wolframkathode nachgewiesen werden, Vp 2° 4078 
bei E/py=73 ViemT. [a) Fetz’?, b) Huser® bei kleinem E/p)~1 V/cm T.] 


E 10° y; 10° y; 
Kathode Wet tveetacese) WLiteratay 
Gisimechanisch poliert..ig sasn a2 fel = 72 0,56 
I b, 74 1,2 
112 23 30a) 
II | desgl. nach einigen Durchschlagen. . 76 14 ; 
Gunoxydiertvei dauamdin: (-qapeyls -% 4 135 5 0,15 
84 0,13 1a) 
84 OF 
Ill 
Wp ROR VCICR im: (9 te ahead brs = peu baieton ks yf) 0,42 — 
73 0,36 
IV | Cu, oxydiert nach 100 Durchschlagen 66 30 — 
Gul reduziert 45 seri tae OF ask: 80 > (20) 1000 a) 
V a 
UNimerediiziert sus wes Gc, ik tneetes Sen 43 > (100) 2000 b) 


7 Fetz, H.: Brit. J. Appl. Phys. 6, 288 (1955). 
8 Huser, E.L.: Phys. Rev. 97, 267 (1955). 
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der Fliche lat sich der alte y,-Wert reproduzierbar wiederherstellen. 
Bereits v. GUGELBERG® fand bei pd=0,65 Torr -cm (ausgeheizte Ni- 
Elektroden), daB die Wirkung der Ionen die des Lichtes beim Durch- 
schlag iiberwiegt. Ein Vergleich unserer MeBwerte mit denen von FETz? 
an Cu zeigt gute Ubereinstimmung. Die Absenkung von y; durch 
Sauerstoffeinwirkung wurde von E. HuBer® ebenfalls beobachtet (vgl. 
auch PARKER!™). Die bloBe Beriihrung der Kathode mit O, geniigte, 
das y; um etwa einen Faktor 5 zu erniedrigen. 

Oszillogramme von Durchschlagen in N, zeigten, daB der fiir den Ent- 
ladungsaufbau charakteristische Generationsabstand, welcher in die 
Bestimmung der Aufbauzeit eingeht, von der GréBenordnung 7; ist, d.h. 
einige usec betragt. 


2. Nachlieferung durch Photonen. Eine Stufung im Elektronenanstieg 
der Lawine, mit der sich ein Nachlieferungseffekt durch Photonen 
bemerkbar macht *, wurde von uns nur an Wolframoxydkathoden 

beobachtet, s. Tabelle 2. In allen anderen 

Tabelle 3. Pro Ionisation Fallen ergibt eine Abschatzung nach Gl. (6), 
dem Felde entzogene Energie daB y, héchstens einige Prozent von y; be- 
Ela (eV) als Funktion von tragen kann. Dazu ist einschrankend zu 
a (Viem T) in Stickstoff. bemerken, daB die Zeitkonstante des Elek- 
uv Bevechnung wurden die : ’ : fed 
a/p-Werte von Mascn#2 be- tronenanstieges in Stickstoff schon bei einer 
nutzt. Die Ionisierungsspan- Einzellawine in die GréBenordnung der Elek- 
nung des Stickstoffes betragt tronenlaufzeit t.,; kommt! und damit eine 


15,576 eV38 Stufung im Elektronenanstieg méglicherweise 


E|p Ela verdeckt. 

Im Bereich d=45 bis 1000 T cm bei 
2 af ao kleinen Uberspannungen wurde aus Messun- 
50 1340 gen der Aufbauzeit4 auf die Existenz von 
60 690 Photonen-Nachlieferung als vorherrschenden 
oe cag Mechanismus geschlossen. Desgleichen zeigte 
90 240 oszillographische Untersuchung der Nach- 
100 198 lieferung von Elektronenlawinen, daB bei 


hohen pd (200 Torr-cm) der Photoeffekt 
als Nachlieferungsquelle dominiert?. Dieser Unterschied kénnte auf die 
Verwendung von Ms!!- bzw. Fe 1-Elektroden zuriickfiihrenzusein. Dariiber- 
hinaus bekommt man einen ganz allgemeinen Hinweis auf die Zunahme 
der in Anregung von Gasmolekeln umgesetzten Energie der Elektronen 


* Fiir die Gestalt des Oszillogramms vgl. J]. K. Vocer1!, Abb. 10 und 11. 
® GUGELBERG, H.L. v.: Helv. phys. Acta 20, 307 (1947). 

10 PaRKER, J.H.: Phys. Rev. 93, 1148 (1954). 

1 Kacuickas, G.A., u. L.H. Fisher: Phys. Rev. 88, 878 (1952). 

22 Mascu, K.: Arch. Elektrotechn. 26, 587 (1932) 
13 WorRLEY, R.E.: Phys. Rev. 64, 207 (1943). 
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mit fallendem E/p durch Betrachtung der Funktion E/« von (E/p). Sie 
gibt an, wieviel Energie fiir einen Ionisierungsakt dem Felde entzogen 
wird. Nur die Tonisierungsarbeit FE; wird bei der Ionisierung wirklich ver- 
braucht, der UberschuB E/« — E; findet sich in kinetischer Energie der 
Elektronen bzw. als durch (hauptsichlich unelastische) St6Be auf das 
Gas tibertragene (Anregungs-) Energie wieder. Mit zunehmendem Ela 
entsprechend abnehmendem E/ (vgl. Tabelle 3) darf man eine Zunahme 
der angeregten Zusténde und damit eine Steigerung der Photonen- 
Aktivitat der Lawine erwarten. 


II. Wasserstoff 


Lawinenoszillogramme in Hy, zeigen bei Steigerung der Gasverstar- 
kung das fiir Photo-Nachlieferung typische Aufeinandertiirmen der 
einzelnen Generationen. Eine klare Stufung ist jedoch nicht erkennbar. 
Die durchgefiihrte Messung laBt daher nur eine Abschatzung der Min- 
destwerte von y, zu, s. Ta- 


belle 4. 


y; erweist sich als geringer 


Tabelle 4. Nachlieferungswahrscheinlichkett in 
Wasserstoff bet verschiedenen Kathodenmate- 
vialien, ppd = 38...45 V/emT, E/p,= 40... 


als y,. Durch Oxydation der 45 V/em T 
Cu-Kathode lassen sich die wehaas | 10% | 10" 
y-Werte erhdhen. Die Ab- TSA TE Nakane a ee ee 
hangigkeit vom Kathoden- Cu reduziert, frisch . . ..| 0,5 | 0,5 
zustand Jlduft bei beiden [¥ reduziert, nach 24 Std .| 1 fe, 

: : ro XV CCL a8 tae oe ee ieee 3 
Mechanismen parallel. Diese Ww oxydiert........ joleaiely ota 


Werte sind vertraglich mit 

friiheren Messungen von LAUER! und FETz (a. a. O.), welche beide 
an Cu- bzw. Ni-Oberflachen mit einer Nachweisempfindlichkeit von 
einigen 10-§ keine Wirkung von positiven Ionen erkennen konnte. An 
bisherigen Messungen im Gebiet kleiner fd in Hy, liegen die Ergebnisse 
von vy. GUGELBERG (a.a.O.), (6d =1,78 T- cm) vor, welcher y, 2 2; 
als Resultat angibt. 


III. Sauerstoff 


1. Nachlieferung durch positive Ionen. Nachimpulse im Abstand der 
Ionenlaufzeit traten im allgemeinen nicht auf, d.h. y,<107°. Nur an 
frisch reduzierten Cu-Kathoden beobachteten wir einen gut me8baren 
y,-Effekt, der innerhalb einer Stunde auf ein nicht mehr wahrnehmbares 
MaB zuriickgeht. In einigen MeBreihen konnte eine Zeitabhangigkeit der 
Form wae 


Vi Vo’ 


4 Laver, E.J.: J. Appl. Phys. 23, 300 (1952). 
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t gemessen vom Zeitpunkt des O,-Einlassens an (von ¢=5 bis 20 min) 
mit yp =10-7, 5 min, festgestellt werden, doch ist diese Abhangigkeit 
schlecht reproduzierbar. 

Durch 100 Durchschlage in Sauerstoff konnte bei einer Probe das y; von 
1+ 10-8 (15 min nach SauerstoffeinlaB) sehr schnell auf 1 - 10-? gesenkt werden. 
Die in der Entladung entstehenden Ionen beschleunigen vermutlich den Oxyda- 
tionsvorgang. Es kommt vor, daB nach einem schnellen Abfall von etwa 15 min 
Dauer das y; zunachst 2 Std konstant bleibt, um dann erst weiter abzufallen. Auch 
wurde einmal ein Wiederansteigen nach 20 Std festgestellt (auf etwa 107°). Dies 
alles deutet auf eine langsame Oberflachenreaktion hin, in deren Verlauf sich das y; 
andert. 

Zur Streuung des Generationsabstandes O,, vgl. Fig. 3. 

In Ubereinstimmung hiermit beobachtete PARKER” einen y,-Effekt 
bei reinem Sauerstoff mit einer direkten Methode an frisch ausgegliihten 
Ta-und W-Flachen. E. HuBer® sowohl als Fetz? konnten in Sauer- 


stoff y; nicht nachweisen. 


2. Nachlieferung durch Photoeffekt. Die Oszillogramme zeigen, be- 
sonders klar erkennbar in differenziertem Zustand, eine periodische 
Struktur der Elektronenkomponente, die vermutlich von einem Photo- 
effekt an der Kathode oder in Kathodennahe im Gasraum herriihrt*. 
Bestimmt man daraus das y,, so ergibt sich mit oxydierter Cu-Kathode 
5 ...410-10°7, bei oxydierter W-Kathode 0,2 ... 0,04 - 1077 (dieser Wert 
ist von der Préparation abhangig). 

Der Generationsabstand @, liegt bei E/f)=64 V/cm T, d=0,5 cm, 
in der GréBenordnung 0,8 - 10-7 sec. Durch Extrapolation aus Messun- 
gen der Elektronen-Driftgeschwindigkeit erhalt man eine Elektronen- 
laufzeit von 2,3 - 10-8 sec, die kiirzer als @, ist. Das gleiche Ergebnis war 
bei groBen pd-Werten (d=2cm, E/p)=43) gefunden worden, wo 
O,=7-10-"sec beobachtet wurdet, wahrend sich tT. zu 1,1 - 10-7 sec 
berechnet. Die Deutung dieses Sachverhaltes steht noch aus. 


3. Ubersteiler Durchbruch. An oxydierten Wolfram-Oberflachen war 
es moglich, das y, in O, bis auf einige 10-® zu erniedrigen, d.h. Einzel- 
Lawinen von einigen 108 Tragern und mehr zu bekommen. Fig. 4a 
zeigt ein typisches Oszillogramm. Auf einen normalen Elektronenhub 
folgt ein schwach ansteigender Stromverlauf, der schlieBlich nach 
einigen 10~*sec in einen extrem steilen Stromanstieg miindet. Ferner 
wird beobachtet (Fig. 4b), daB unter Umstanden einige Generationen 
per Photoeffekt erzeugter Nachlieferungslawinen ablaufen kénnen, ehe 
der iibersteile Durchbruch einsetzt. 


Der Durchschlag fiihrt zur Ausbreitung einer Wanderwelle mit derart steiler 
Stirn, da® sie alle Abschirmungen durchbricht und direkt auf die Endstufen des 


* Siehe FuBnote auf S. 306. 
15 BrapBury, N.E., u. R.A. NIELSEN: Phys. Rev. 49, 338 (1936); 51, 69 (1937). 
RaEtHER, H.: Z. Physik 107, 91 (14937). — RIEMANN, W.: Z. Physik 122. 216 (1944) 
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Oszillographenverstarkers einstreut. 
der Kipp-Verzégerung in den Verst 


0,5 usec Lange und markiert sich im Oszillogramm durch e 
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Sie tiberspringt dabei das zur Kompensation 
arkungspfad eingeschaltete Laufzeitkabel von 
inen kurzen Wellenzug, 


uy 
by 13 
7 
a 3037 
0 7 2 3 0 
e 
%, 7 
b 
0 7 2 ae 
20 
10 
c 2828 ¥ 
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Fig. 4 a—c. Ubersteiler Durchschlag in Sauerstoff, p)4@ = 41,4 T cm (bei der ersten > uae iy 47,3T Re 
(bei den tibrigen zwei Aufnahmen), Durchschlagsspannung Up eos bzw. 3000 Ve a einhei eee ae 
Ordinatenachse ist in Ionenzahlen » nach Gl. (3) geeicht, Einheit 10°Ionen. Die Auss he ep : 
Verstarkers liegt im letzten Bild bei etwa 0,5 mA Strom in der Entladungsstrecke, die Eingangs-Zeitkon 


stante tg betragt 6 - 10-!sec, Ein durch einen 


Pfeil gekennzeichneter Schwingungszug wird im Text naher 
erlautert 


der 0,5 usec vor dem eigentlichen Durchbruch erscheint (in Fig. 4 durch einen 
Pfeil gekennzeichnet). Dieser Effekt wurde nicht durch zusatzliche Abschirmung 


beseitigt, da er zeigt, daB sich der 
ordentlich viel rascher vollzieht, als 


iibersteile Durchschlag in Sauerstoff auBer- 
z.B. der Durchschlag in Wasserstoff, wo eine 
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solche Einstreuung nicht beobachtet werden konnte. Zweitens zeigt sein Auf- 
treten genau 0,5 usec vor der steilen Flanke im Oszillogramm, daB die Zeit vom 
steilen Anstieg im Oszillogramm, der bis 0,5 mA aufgenommen werden konnte, bis 
zum Erreichen héchster Stromstarken (die ja die Ursache fiir die steile Wanderwelle 
bilden) héchstens in der Gro®enordnung von 1077 sec liegen kann, wahrscheinlich 
ist sie noch weitaus kiirzer. 

Vermutlich handelt es sich hierbei um eine Form des mares 
schlages, wie sie in Gas-Dampf-Gemischen unter Uberspannung mit der 
Nebelkammer untersucht worden ist!®. Bemerkenswert ist, daB in 
unseren Oszillogrammen zwischen dem Elektronenhub (,,Erreichen der 
kritischen Verstarkung‘) und dem steilen Stromanstieg (,,Ausbildung 
des Entladungskanals‘‘) noch eine statistisch schwankende Verzége- | 
rungszeit bis zu einigen 10-7 sec liegt, wahrend der das Gas fortlaufend 
weiter ionisiert wird, ohne daB man am Oszillogramm den Ablauf 
weiterer Lawinen (etwa durch Photoeffekt ausgelést) beobachtet. 


a 


Diese Arbeit wurde als Teil einer Dissertation im Institut fiir Angewandte 
Physik der Universitat Hamburg angefertigt. Dem Institutsleiter, Herrn Professor 
Dr. H. Rartuer, méchte ich fiir die Anregung und die Férderung der Arbeit 
herzlich danken. 


16 RaETHER, H.: Z. Physik 112, 464 (1939). vi 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Technischen Hochschule Darmstadt 


Die Berechnung der Kern- Quadrupol-Streuung 
positiver Myonen im schwach 
relativistischen Energiebereich* 
Von 
J. Vv. BEHR** 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 23. November 1957) 


Fir die Streuung positiv geladener Myonen von etwa 25 MeV an schweren Kernen 
wird der EinfluB eines Kernquadrupolmomentes auf die Streuverteilung berechnet. 
Unter der Voraussetzung, da8 das zur kugelsymmetrischen Wechselwirkung hinzu- 
tretende Quadrupolpotential, sowie die Spin-Bahn-Kopplung als Stérungen be- 
trachtet werden diirfen, wird die Dirac-Gleichung durch ein Naherungsverfahren 
gelést, das der Bornschen Rechenmethode nachgebildet ist, im Gegensatz zu dieser 
jedoch das zur kugelsymmetrischen Wechselwirkung gehérende Wellenfeld als 
Ausgangslésung benutzt. Die erhaltene Streuverteilung wird mit der in gewohn- 
licher Bornscher Naherung berechneten verglichen. 


Einleitung 


Die groBe Empfindlichkeit der Streuverteilung fositiv geladener 
Myonen im schwach relativistischen Energiebereich gegentiber Ande- 
rungen der Ladungsverteilung 0 (r) eines schweren Kerns? beruht auf der 
starken Anderung des elektronenoptischen Brechungsindex 


n(t) = \/: - ces (1) 


mit der von g(t) herriihrenden potentiellen Energie eV(t), bei geeignet 
gewahlter Gesamtenergie E. 


Nachdem nun von MarscHALL und MEYER? Berechnungen tiber die 
Streuverteilung schwach relativistischer Myonen an schweren kugel- 
symmetrischen Kernen ausgefiihrt worden sind, entsteht die Frage, wie 
sich die so berechnete Streuverteilung modifiziert, wenn der Kern ein 
elektrisches Quadrupolmoment besitzt. 

Bei der Streuung von Elektronen der Energie 182 MeV an Kernen 
ist diese Frage gleichfalls interessant geworden und dort hat sich 


* Darmstadter Dissertation, D 17. 

** Jetzt Physikalisches Institut der Universitat Freiburg. 
1 MarscuaLt, H.: Z. Physik 138, 93 (1954). 
2 MarscHALL, H., u. G. Meyer: Z. Physik 143, 17 (1955). 
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gezeigt?, daB ein groBes Kernquadrupolmoment, wie beispielsweise das 
des Tantals, einen durchaus meBbaren Effekt hervorruft. 


Wegen der nicht méglichen Separierbarkeit der Wellengleichung bei 
Anwesenheit nicht-kugelsymmetrischer Wechselwirkungen erscheint zu- 
nichst die Bornsche Naherung als gegebene Rechenmethode. Es zeigt 
sich jedoch, daB sie fiir mittlere und schwere Kerne kein geeignetes 
Naherungsverfahren ist, weil sie eine ebene Welle als Ausgangslésung 
benutzt und deshalb die gesamte Wechselwirkung als St6rung betrachtet. 


Es ist daher notwendig, fiir mittlere und schwere Kerne andere 
Naherungsverfahren zu entwickeln. Das von YENNIE, RAVENHALL und 
Downs“ ® auf die Elektronenstreuung zugeschnittene Stérungsverfahren 
beruht auf der Approximation des durch den kugelsymmetrischen Anteil 
des Potentials bestimmten Wellenfeldes in Kernnahe durch eine ,,ebene 
Welle“ mit veranderter Amplitude und Wellenzahl, sowie schwach ge- 
kriimmten Wellenfronten. Diese Modifikation der ebenen Welle reicht 
sicherlich nicht zur Beschreibung der hier interessierenden Streuung 
positiver Myonen aus, da das Verhiltnis e- V,,,/E hier nahezu 1 ist, 
wahrend es bei den Bedingungen der Elektronenstreuung etwa — 0,15 
betragt. 


Fiir die positiven Myonen wird daher im Anschlu8 an friihere Vor- 
schlage+® ein Stérungsverfahren entwickelt, das den EinfluB der 
Quadrupolwechselwirkung auf die Streuung auch dann zu berechnen ge- 
stattet, wenn das Wellenfeld durch den kugelsymmetrischen Anteil des 
Potentials stark deformiert ist. Dabei wird angenommen, da& der nicht 
kugelsymmetrische Anteil des Potentials von der Form 


Vo(t) = £2 w(r)-B,(cos8) mit w(7) => 4 (2) 


Yr—>oo 


ist, wobei 2 den Winkel zwischen Kernachse J und Radiusvektor r 
bezeichnet, 


Die Erweiterung der Bornschen Naherung 


Als Ausgangspunkt der Rechnungen diene die iterierte Dirac-Glei- 
chung 


{(E — eV)? — c?p? — m®c4 — iehe(«, gradV)} py =0 (3) 
fiir den Spinor y(r). 


° HorstapTer, R.: Rev. Mod. Phys. 28, 214 (1956). 

4 Downs, B. W., D.G. RAVENHALL u. D.R. YENNIE: Phys. Rev. 98, 277 A. 

> Downs, B. W., D.G. RAVENHALL u. D.R. YENNIE: Phys. Rev. 106, 1285 
(1957). 

° Benr, J.v., u. H. Marscuary: Z. Physik 143, 257 (1955). 
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In 
V0) =Z-e(ve (7) + v9 (0) (a) 
bezeichne vx (r) den kugelsymmetrischen und 
Yo (t) = a -w(r) - P,(cos 8) (4a) 


den nicht-kugelsymmetrischen Anteil des Potentials. 


Mit den Abkiirzungen 


E2—m?c4 = Ze c 
~~ Ri2c2 la, ke “he oe y i ie = (5) 
erhalten wir fiir (3) die iibersichtliche Form 
4 
{A +h — 2hxvq() + Prk} p= LVDip (6) 
i=1 


der Wellengleichung. Dabei bedeuten 


D, =ty(a,gradvg) D,=—yvq- | 6a) 
Dy = 2kx v9 Dy = iy (&, grad vp). J 


Fiir den hier interessierenden schwach relativistischen Energiebereich 
kann neben den eigentlichen, quadrupolbehafteten Stértermen D, bis D, 
auch die quadrupolfreie Spin-Bahn-Kopplung D, als St6rung angesehen 
werden, was insbesondere fiir positive Myonen, wegen der Abbremsung 
im Coulomb-Feld, gerechtfertigt erscheint:—Den im Stérpotential qua- 
dratischen Term y?v% haben wir in (6) bereits unterdriickt. 


Zur Lésung der Wellengleichung (6) gehen wir nach dem Vorbild der 
Bornschen Naherung zur inhomogenen Gleichung 


4 
{A+ hk? —2kxvg + yp? vk} y = D>) Diy (7) 
i=1 
iiber. 
Die Lésung der hierzu gehérigen homogenen Gleichung 


{A+ kh? —2kx rg + y? vx} Yo = 0 (8) 


k6nnen wir dann als Ausgangslésung einer Naherungsrechnung im Sinne 
einer erweiterten Bornschen Naherung® verwenden. Der Vorteil dieser 
Rechenweise gegeniiber der Bornschen Naherung ist evident. Dort ist 
die Ausgangsfunktion Lésung des kraftefreien Operators A+ h?, hier 
dagegen wird bereits in der Ausgangsfunktion die von dem Quadrupol- 
potential und der Spin-Bahn-Kopplung freie Wechselwirkung beriick- 
sichtigt. 
21* 
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Zur Berechnung des Streuquerschnittes fiir den nicht-polarisierten 
Mesonenstrahl geniigt vorerst die Beriicksichtigung nur einer Polarisa- 
tionsrichtung der Mesonen.: Fiir den Spin wahlen wir die Einfallsrichtung 
der Teilchen und bezeichnen den zugehérigen Spinor mit y*. Da bei 
Streuproblemen tiberdies die Beschrankung auf zwei Spinorkomponenten 
méglich ist, notieren wir speziell die Lésung der homogenen Gl. (8) 


1 
po = (5) u(E; t) (9) 
mit | 
u(t3t) =D (2m +1) Melm** y, (kr) B,(cosd) , (9a) 
n=0 
wofiir asymptotisch gilt 
u(t; r) —_» gift+ixin (kr—€r) + fo (8) yi gikr—ix In 2kr (9b) 


Die inhomogene Gl. (7) 1aBt sich mit Hilfe der Greenschen Funktion 
von (8) lésen. Diese ist fiir einen entfernten Aufpunkt in der Richtung 


1(0,®') 277 (7,2) 
ae 
t(4,0,0) 
t(7,8,Q) 


Fig. 1. Koordinatensystem. Neben_den hier angegebenen, auf die Einfallsrichtung f bezogenen Winkeln 
tritt noch der Winkel ® zwischen der Kernachse J und dem Radiusvektorr auf : 


des Wellenvektors f, asymptotisch gegeben durch (s. auch Anhang) 


etkr’—ixln kr’ 


G(r, v') => : 
—47r 


|v’] > co 


u(— 51) (10) 


wobei u(—f,;t) durch eine einfache Raumdrehung aus w(f; x) hervor- 
geht (vgl. Fig.1). 

Damit gewinnt die Lésung der inhomogenen Gl. (7) mit Spin in 
Einfallsrichtung die asymptotische Gestalt 


eat (v’) aa te G(v, v') D; (0) yo (x) dt. (11) 
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Im Hinblick auf die Bildung des Streuquerschnitts ist es zweckmabig 
die Abkiirzungen . 
ke ho Gf; 

( alae > | u(—f,;r) D,(v) wo (t) dt (12) 


oO 
S1/ 


einzufiihren. Dann folgt fiir (11) die Darstellung 


jeer ix In (kr’—fr’) A - 


yA etkr’—ix In 2k (13) 


oO. 
ot 
‘=1) = 


Da wir nach Verabredung auch die quadrupolfreie Spin-Bahn-Kopplung 
D, als Stérung betrachten, wird unsere Lésung fiir Q =0 nicht genau in 
die Lésung der Dirac-Gleichung iibergehen, die wir unter Benutzung der 
Arbeit von MARSCHALL und MEYER? mit 


yp a+ (8) cites tum Sota bare es ( yA et kr’ —ix In 2ky’ (14) 
0, 8 
bezeichnen wollen. Statt dessen ergibt die Lésung (13) fiir diesen Fall 
yt —— (;) eit+ ix In (kr’—Er’) +. e ie a yA etki’ —ix In ak (1 5) 
0 0 81 


C= 


Wenn wir im Endresultat jedoch ersetzen 
fo tf, durch fa und g, durch g (16) 


so wird die Lésung (13) verbessert und geht fiir Q =0 in diejenige der 
Dirac-Gleichung iiber. Auf die Giite der Naherung fiir die quadrupol- 
behafteten Terme bleibt diese Ersetzung natiirlich ohne EinfluB. 


Die Berechnung und Mittelung des Streuquerschnitts 


Der differentielle Streuquerschnitt fiir Teilchen mit Spin in Einfalls- 
richtung ergibt sich mit Hilfe von (13) und (16) zu 


So =P + fet fot hal? +18 + eal’. (17) 


Dieser Streuquerschnitt muB nun iiber die verschiedenen Orientierungen 
gemittelt werden, wie sie in einer unpolarisierten Streufolie vorliegen. 
Fiir nicht zu kleine Kerndrehimpulse laBt sich diese Mittelung korrespon- 
denzmaBig, d.h. mit kontinuierlicher Winkelverteilung, durchfithren’. 


7 Vgl. in diesem Zusammenhang die Ausfiihrungen von Downs, B.W., D.G. 
RAVENHALL u. D.R. YENNIE: Phys. Rev. 106, 1285 (1957). 
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Fiir die in f, oder g; linearen Glieder von (17) kann diese Mittelung bereits 
am Integranden von (12) ausgefiihrt werden. Wegen [vgl. (2) und (6a) | 


D,~ v9 = % -w(r) - B,(cos 8) 


tragen diese Glieder nichts zum gemittelten Streuquerschnitt bei. Es 
bleibt dann 


do Palin TL (eae | 21 |o |2 
fol t |g | + | fe + fs + fa t | g4|?. (18) 


Das heiBt, der differentielle Gesamtstreuquerschnitt setzt sich additiv 
aus dem vom kugelsymmetrischen Potential herriihrenden Anteil 


aeK — |Fl*+ (Bl? (19) 


und dem vom Quadrupolmoment abhangigen Anteil 
d Lis) See ee 81 
56 =lh th th + lea? (20) 


zusammen. Dabei ist |hol? /,|? der Hauptterm der Quadrupolstreuung wah- 
rend die tibrigen Glieder relativistischen Ursprungs sind. 


Die Berechnung des unrelativistischen Hauptterms 
Setzen wir in den Hauptterm 
f= 7 u(—,;t) Do(v) u(f; x) dt (12a) 


die Entwicklungen (9a) ein und beziehen sémtliche vorkommenden 
Winkel mit Hilfe des Additionstheorems der Kugelfunktionen auf die 
Einfallsrichtung f, so ergibt sich eine vierfache Summe fiir den Integran- 
den. Lassen wir nun nacheinander die Integrationen iiber die Winkel 
und @ folgen, so 1aBt sich wegen der Relationen vom Typ (vgl. Anhang) 


2a 
imp o-iK 
ifdeim rent ied ores 2970p 


0 

JS Pile) BE (x) BE (x) dx = c(t, K, —2) bya + sat 
' ++ ¢(n, K, 0) 6, ,+-¢(n, K, 2) 6; nie 

die vierfache Summe auf die Doppelsumme 


fideo ae >» > BK (0, ®) PK (cos ’) ek” (22) 


4 i =—2 n= 
reduzieren. Mit den Abkiirzungen 


Ay, my = Cm btm oat On) fy, (7) ¥y (Rr) w (7) Pdr (23) 
0 


Die Berechnung der Kern- Quadrupol-Streuung positiver Myonen Aa hy! 


fiir die in (12a) mit enthaltenen Radialintegrationen gilt dann im ein- 
zelnen in - 


ae} 2 1 -+ (2 + 1) a he (n | 1) (n = 2) 
ae | as (2m + 3) 2n +3 ay, reyes P42] } 
ie 2n-+1 nt+2 n -l { : 
—_ Ph Dl , Fi@D 
By 1 an ay (2n Be 3) Uy n*n == an+3 ann 1.9 va Rig yehae hes Zs 
2n + 1) 9 1 
By = {- = a pa ; 22 P2 FLD 
~ {2(an—1)(an £3) ™""™ — Ganga Snntelen + Pia} 


Darin bedeuten 0, ® die Streuwinkel, wahrend 0’, ©’ die Richtung der 
Kernachse charakterisieren (vgl. Fig.1). VerabredungsgemaB ist [fo]? 
liber die letzeren zu mitteln. Man findet 


jp = (2k* se ee BX (0, o)". (24) 


Damit ist der Hauptterm als Kugelfunktionsreihe dargestellt, die sich, 
nach Ermittelung der a, ,, numerisch aufsummieren ]aBt. 


Die Berechnung der relativistischen Glieder 


Das bei dem Hauptterm angewandte Verfahren laBt sich leicht auf 
den Term f, tibertragen. Der einzige Unterschied besteht in den (23) 
entsprechenden Radialintegralen. Die Summe /, + f, 14Bt sich in vdélliger 
Analogie zu den vorstehenden os goals behandeln. Man findet 


[eR = (Se). 4. 3) GHD S Brea) (24a) 


wobei die BK aus den B* entstehen, indem in (22a) a,,,, durch 


co 


~ Vo nas ee 2 
n,m = In, m — Dhe i Sal mf Vm UK WY dr (24b) 


0 
ersetzt wird. Dabei hat vg die in (4) angegebene Bedeutung. 

Anders ist es beim Spin-Bahn-Integral /,, g,. Hier erweist sich das 
entwickelte Verfahren wegen der Gradientenbildung als sehr mithsam 
und es erscheint angebracht in dem von uns behandelten Fall schwach 
relativistischer Myonen das Spin-Bahn-Integral durch ein einfacheres 
anzunahern. 

Zanichst laBt sich das Spin-Bahn-Integral durch partielle Inte- 
gration tiberfiihren in 


fa\ — —v i(t-t)r ee Pie bs | 
ae ealery sea Beata ah ola 


\ 


(25) 
ue sh f a e f-Ht (gy, grad W) ax(}): 
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wobei W=W/(E; f,; r) durch die Beziehung 
u(t:r)4(—E 51) =e * WEE) (26) 


definiert ist. 
Weitergehende, hier unterdriickte Abschatzungen zeigen, da in dem 
zu den Integralen (25) vorwiegend beitragenden Gebiet die Forderung 


\(t—t,) W| > |erad (27) 


verniinftig erscheint. .Wir kénnen dann das zweite Integral in (25) 
gegeniiber dem ersten vernachlassigen und das Spin-Bahn-Integral laBt 
sich dann auf den Hauptterm zuriickfiihren, wobei man findet® 


lfo+ fal? + | eal? = | fel? (1— sin? >). (28) 


Die Resultate (24a) und (28) kénnen nun unmittelbar zur Berechnung 
von dog benutzt werden. Fiihrt man namlich (28) in (20) ein, so folgt 


ces [EAP (t= Shsne®) a9 


bis auf 


2 
“a (fats + £8 fet ffs) +18 tat ff fe (30) 
Eine Abschatzung der GréBenordnung zeigt, daB 


fir RR<1 


~ 0,08 - (=) furan 
80 


gilt. Mithin folgt dann unmittelbar, daB (30) gegeniiber (29) vernach- 
lassigt werden kann und daB iiberdies in (29) nur die Terme 


[fol®(1— “sin? 2), hs +B he 


2 
gemeint sind, 

Bis hierher gilt immer noch die Beschrankung auf Teilchen mit Spin 
in Einfallsrichtung. Fiihrt man nun die entsprechenden Rechnungen 
fiir Teilchen mit entgegengesetztem Spin aus, so ergibt sich ebenfalls 
der Ausdruck (29). Nach einem allgemeinen Satz® folgt dann, daB (29) 


8 Vgl. Mott, N.F., u. H.S.W. Massey: Theory of Atomic Collisions, S. 120. 
Oxford: University Press 1949. 

® Mott, N. F., u. H. S. W. Massey: Theory of Atomic Collisions, S. 70. 
Oxford: University Press 1949. 
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auch der Streuquerschnitt fiir unpolarisiert einfallenden Teilchenstrom 
ist. 


Zur Durchfiihrung eines Beispiels wurde dem Potential 


Ze y* 4 = 

; = (3 -- a) fir *<oR 
"x <i Ze (31) 

| : tr 7 SR 


der homogen geladenen Kugel das Quadrupolpotential 


_ (72R-5 fi - 
Fe eQ ~B(cas3) wR firlr=R (32) 
os fir 7>R 
iiberlagert. Die Summe beider Potentiale entspricht in erster Naherung 
dem eines homogen geladenen Rotationsellipsoids der Gesamtladung Z 


mit den Hauptachsen 
(a ,) 20 (¢+7) 


2R += ee [*rqv2f 6(l* Vere) 
TR EL ES AVOLDANdEne 4 Nien Sirediee TE os See 
Rechnungen benutzen 
zu k6nnen, sind die in 
der Arbeit von Mar- 
SCHALL und MEYER? gy 
gewahlten Daten 


Z = 80 


== : -13 
R=7,03-10%cm 95, 5 0 Lp NIG 
—— . Fig. 2. Ergebnisse der machinellen Integration, (Ftir > co konver- 
te 27 MeV gieren die Produkte |a,,7| + 2/(/+-1) und |aj,742|+6+(/+ 1) (/+2) 
gegen 1) 


tibernommen worden. 


Die numerischen Rechnungen lassen sich in zwei Gruppen einteilen: 
Die Berechnung der Radialintegrale und der Phasen 6,, womit die 
Koeffizienten @,, ,, bekannt sind, und daran anschlieBend dann die Sum- 
mierung der schlecht konvergierenden Kugelfunktionsreihen (24a). 


Fiir beide Aufgaben wurden Rechenanlagen in Anspruch genommen. 
Die Integrale und Phasen wurden auf der Integrieranlage des Rheinisch- 
Westfalischen Instituts fiir Instrumentelle Mathematik von Dr. P.F. 
MULLER ermittelt. Die Ergebnisse sind in Fig. 2 dargestellt. Darin ist 
das Verhaltnis der Integrale zu verwandten Integralen mit Bessel- 
Funktionen aufgetragen. Eine noch gréBere Verwandtschaft besteht 
zu kiirzlich von H. Bucuuotz ermittelten Integralen, die im Anhang 
- zusammengestellt sind. 


320 


J. V. BER: 


Durch eine Bemerkung von FEsHBACH!® veranlaBt, wurden die 
Reihen (24a) mit Hilfe der Eulerschen Reihentransformation 


untranstormert 
ie 


— 


907 
0? 


0° 


750° 


Fig. 3. Erfolg der Euler-Transformation in Ab- 
hangigkeit vom Umlenkwinkel 9. .Aufgetragen 
ist die relative GréBe des 16. Gliedes der 


untransformierten und der 


Reihen 


transformierten 


¥ (4a, = 2-7-1 A" ay (33) 
n=0 n=0 


unter Anwendung der programm- 
gesteuerten Rechenanlage IBM 650 
(Institut fiir Praktische Mathematik, 
Darmstadt, Prof. A. WALTHER) auf- 
summiert. Der Erfolg dieser Trans- 
formation ist in Fig.3 dargestellt. Die 
mittlere GréBe des 16. Gliedes der 
transformierten bzw. untransformier- 
ten Reihen ist in Abhangigkeit vom 
Streuwinkel © betrachtet. Man er- 
kennt, daB der Erfolg der Transfor- 
mation stark vomStreuwinkel abhangt 
und besonders fiir gréBere Streuwinkel, 
auf die sich das physikalische Interesse 
vorwiegend erstreckt, sehr giinstig ist. 
Die Endsummen der Reihen (24a) sind 
in Tabelle 1 eingetragen. 


Tabelle 1. Werte der Kugelfunktionsreihen (24a) 


A B Cc | D E F 
| 
+ 0,0032 — 0,1475 + 1,0400 + 0,0092 + 0,0245 — 0,1145 
+ 0,0200 —iO-O42 4 + 0,1480 — 0,0079 + 0.2904 = 0; 7179 
— 0,0041 + 0,1162 — 0,1067 — 0,0459 + 0,2970 — 0,4847 
— 0,0244 + 0,1583 — 0,1463 — 0,0610 + 0,2699 — 0,3657 
— 0,0467 + 0,1824 107151 7 — 0,0711 o012835 — 0,2621 
— 0,0885 + 0,1821 — 0,1106 — 0,0780 == O7h525 — 0,1160 
— 0,1283 -- 0,1067 — 0,0308 = 0,0711 + 0,0588 — 0,0193 
— 0,1407 0 10) — 0,0664 0 0 
OO} peg CO ws 
~A = Re( > BS) D=Sm( > BS) 
n=0 n=0 


[o.e) aoe. sia : 

B=6-Re( ¥ Bnei) E=6-Sm( > Brel) 
Cores Co 

C= 24-Me( D Brera) F=24-Sm( 3) Baetio) 


10 FesuBacnu, H.: Phys. Rev. 88, 295 (1952). 
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Numerische Ergebnisse 


Die Diskussion der Ergebnisse erfolgt zweckmaBig mit Hilfe der 
Streuanomalie “rere e 
o ga g 
Re oF Sint . (34) 
2 “ 


J0° 60° 90° 720° 750° 


Fig. 4. Die Streuverteilung von 27 MeV-u*-Mesonen an kugelsymmetrischen Kernen. Nach MarscHALL und 
MEYER? (durchgehend) und in Bornscher Naherung (durchbrochen) 


libs 60° 90° 720° a 750° 


Fig. 5. Die vom Quadrupolmoment herriihrende, zusatzliche Streuverteilung von 27 MeV-y+-Mesonen, nach 
dem hier angegebenen Verfahren (durchgehend) und in Bornscher Naherung (durchbrochen) 


Aus (18) erhalten wir 


R=Rx+Ro (35) 
mit 

Rp Ades sint 2 (36) 
und 

Rg = Seer Tt tae (37) 


Fig. 4 zeigt den Verlauf von Rx, welches der Arbeit von MARSCHALL 
und MEYER? entnommen ist. Bei derselben Mesonen-Energie von 
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27 MeV zeigt Fig. 5 den Verlauf des Quadrupolanteils der Streuung, 
wobei Q=6,35 - 10% cm? gesetzt ist. Der Einflu8 des Quadrupol- 
moments auf die Streuverteilung steigt mit wachsendem Umlenkwinkel 
rasch an: So betragt das Verhaltnis Ro/R bei 60° etwa 0,2% bei 120° 
bereits 1,5 %. 

Die Fig. 4 und 5 zeigen iiberdies die mit der gew6hnlichen Bornschen 
Naherung erhaltenen Resultate. Die Unzuverlassigkeit dieses Rechen- 
verfahrens bei dem vorliegenden Problemkreis wird dabei recht eindrucks- 
voll demonstriert. Fiir die anschauliche Erklarung der Abweichung wird 
man insbesondere die gegeniiber der einfallenden ebenen Welle in Kern- 
nahe vergréBerte Wellenlange heranziehen. 


Zum SchluB8 médchte ich Herrn Professor Dr. H. MaArscHALL meinen ganz be- 
sonderen Dank aussprechen fiir die Einfitthrung in den vorliegenden Problemkreis 
und seine wertvolle Kritik in vielen Diskussionen. Fiir die Uberlassung eines un- 
veroffentlichten Manuskriptes wei8 ich mich Herrn Professor Dr. H. BUCHHOLZ 
verpflichtet. Herrn Professor Dr. O. SCHERZER habe ich fiir wertvolle Diskussionen 
zu danken. Fiir die Méglichkeit numerische Rechnungen in seinem Institut auszu- 
fiihren, méchte ich Herrn Professor Dr. A. WALTHER danken. Die Deutsche For- 
schungsgemeinschaft hat dankenswerterweise die Kosten fiir die maschinellen 
Rechnungen getragen. 


Anhang I: Greensche Funktion (10) 
MEIXNER? gibt die Greensche Funktion der Differentialgleichung fiir 
die reine Coulomb-Streuung 
{A+ k®—2kxr}y’ =0 (38) 


fiir den Fall, daB der Quellpunkt r’ in der durch den Wellenvektor f, 
charakterisierten Richtung sehr weit vom Ursprung entfernt liegt, als 
erstes Glied einer asymptotischen Entwicklung an mit 


G(r!) => RTS (2m +4) ei yf (er) P,(cos8) (39) 
n=0 


wobei die Funktionen y;,(kv)-P,(cos#) die im Ursprung regularen 
Partikularlésungen von (38) mit dem asymptotischen Verhalten 


: Stl 
Ya (kr) =—> 5E sin (ky —x In 2kr — =% 4 n,) (40) 


sind. Die von uns benutzte Greensche Funktion (10) stellt eine Verall- 
gemeinerung von (39) fiir den Fall dar, daB in der Differentialgleichung 
(38) auBerdem noch ein stetiges Potential V(7) vorkommt 


{A + k®—2kxrA+ Vin} p=0 (41) 


das bei y=0 héchstens einen Pol erster Ordnung besitzt und fiir 7—>00 
mindestens wie 7~* verschwindet. 


11 MEIXNER, J.: Z. Math. 36, 677 (1932). 
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Man sieht leicht ein, daB 


. eikr’—ix In 2kr’ a ; dn 
G(r, t ) — > Sige 2, (2n =f 1) 1” etltin t+ Om Vn (kr) P,(cos #) (42) 
n= 


Ui 


die im Ursprung regulaéren Lésungen von (41) mit dem asymptotischen 
Verhalten ‘ 
y, (kr) => ;, sin (kr —x In 2kr — 
: 


die gesuchte Greensche Funktion ist, wenn die Produkte Vn(kr) - B, (cos?) 


NI +1, + 8] 
sind. 

Beziiglich der Abhangigkeit von r stellt (42) ja genau wie (39) die der 
ebenen Welle entsprechende Lésung dar. Beziiglich vr’ zeigt es die fiir 
das weitreichende Coulomb-Potential charakteristische Verformung der 
vom Quellpunkt r’ ausgehenden Kugelwelle. 


Anhang II: Bestimmte Integrale iiber Kugelfunktionen 


Durch Zerlegung von P* und Gebrauch der Rekursionsformeln 
erhalt man 


41 
f Py(x) P*(3) 4x) dx =c(n, K, —2) dp n-3+ 
24 
+ ¢(n, K,0) 6,,, + ¢(, K, 2) by n+e 


mit 
Tabelle 2 
K| c(n, K,—2) c(n, K, 0) c(n, K, 2) 
‘ 3n(n—1) 2n(n + 1) 3(m + 1) (m + 2) 


| (2n—3) (2n—1) (2m +1)| (2n—1)(2m+1)(2n+3) | (2m+ 1) (2n + 3) (2n+ 5) 


6(n—1) n(n+1) | 6n(n +1) | —6n(n+4)(n+4+ 2) 
| (2n—3) (2n—1)(2n+1)| (2n—1)(2u+1)(2n+3) | (22+ 1) (2” + 3) (2+ 5) 


6(n—1) n(n + 1) (m+ 2) | —12(n—1) n(n +1)(n+2)| 6(m—1) m(n + 1) (m + 2) 
(2n—3)(2m—1)(2m+1)| (2—1)(2m + 1)(2”+ 3) | (2m + 1) (2m + 3)(2” + 5) 


Anhang III: Bestimmte Integrale 
iiber Coulomb-Funktionen nach H. Buchholz* 


Die Coulomb-Funktionen hangen mit den Konfluenten Hypergeome- 
trischen Funktionen durch die Beziehung” 


Fy (e:) = |(E +1 + ia)le (a Mis 144 (280) 
zusammen. 


* Auszug aus einer freundlicherweise iiberlassenen privaten Mitteilung. 
12 Bucunoiz, H.: Die Konfluente Hypergeometrische Funktion, Sh PS, 
Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1953. 
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Mit den Definitionen 
- 5 ott 
XZ (v, L, M) = [ Misr14(—249) Ms. ue $3(— 241) = 

0 


und J 


X,(t,£,M) = f Mn,n44(—49) Az iy(—iy& fir nab Me? 
0 


7s 


wobei auBerdem gilt es 
M,, 144 (— 20) = (— 1)°*? M_ ip 14.4 (200) 
lauten die Ergebnisse : ee 


 X,(t,M,L) =2'-" X¥ (x, L, M) 
26 Ea( Lt’) Kile aday Lies x (ebay EYRE kale alae 


i(2+L + M) X,(t,L,M) =ir — DAG 2 


Sus sp Xa(t, L—1, M) ie sur elt, L,M—1) fir L+M,M+4. 
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The determination of the Lorenz number 
at high temperatures 
By 
M. R. Hopkins and R. Li. GrirFitH 


(Eingegangen am 25. April 1957 


In a conducting system consisting of a short fine wire carrying a current between 
two larges masses of the same metal, the maximum temperature attained depends 
only upon the properties of the material and the applied potential difference, 
provided the heat lost from the surface of the wire is negligible compared with that 
conducted. Measurement of the maximum temperature as a function of the poten- 
tial difference allows the ratio of the thermal conductivity 4 to the electrical 
conductivity x, and hence the Lorenz number A/x T where T is the absolute tem- 
perature, to be determined over a wide range of temperature. Experiments with 
platinum in various gases at atmospheric pressure and also at low gas pressures 
to test the effect of heat losses due to the surrounding gas are described. Under 
the conditions of the experiments, these losses are very small except in the case 
of hydrogen, the results agreeing among themselves and with those previously 
published. 


Values of the Lorenz number for palladium from 1000 to 1550° C are given. 


I. Introduction 


A method for determining the ratio of the thermal conductivity A 
of a conductor to the electrical conductivity x, as a function of tempera- 
ture, has been described in a paper by HopxKins (1957) where references 
to previous work are given. The method, which is applicable over a 
wide range of temperature depends upon the use of a general relation 
between potential and temperature in a conductor. This relation which 
is of importance in the theory of electrical contacts, is restated here in 
order to make use of the notation. Consider a short wire joining two 
large blocks of the same metal. If a potential difference V is maintained 
between an equipotential surface S, in one block and an equipotential 
surface S, in the other, both S, and S, being at the same temperature Jp, 
and if the maximum temperature in the wire is #,,, then 


Om 


4 Riga 
J = F(8y, Oy) = (2 er as) 3 


7 


provided the heat lost from the surface of the wire may be neglected, 
in which case, equipotential and isothermal surfaces coincide. By 
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measuring V and #,, together, over a range of values of @,,, A/x as a 
function of temperature may be calculated from 


F 
Om 
. 


F® (09, Oy) = 2 [ 249, (2) 
9 
A 
F(8, Bq) Ge = © (Oy). (3) 


It has been shown by Hopkins (1957) that in the case of platinum 
wire 0:-5mm long of diameter 0-0193 cm (36S.W.G.) the radiation from 
the surface of the wire has a negligible effect on the temperature dis- 
tribution. The purpose of the present paper is twofold; firstly, to give 
the results of experiments carried out on platinum, in air, in nitrogen, 
in hydrogen at atmospheric pressure and also in gas atmospheres at 
low pressure ~10-? mm Hg (Henceforth these measurements at low 
gas pressure will be referred to as ““measurements 7m vacuo’’) in order 
to assess any error introduced by the surrounding atmosphere; and, 
secondly, to give results of determinations of the Lorenz number 
L=AxT, where T is the absolute temperature, for palladium. It is 
shown that the agreement between the results in air, in nitrogen and 
im vacuo is very close, but that in hydrogen significantly higher values 
of A/x for platinum are obtained. This is consistent with the hypothesis 
that, under the conditions of the experiments, surface losses due to the 
surrounding atmosphere which can be neglected in the case of air and 
nitrogen, cannot be neglected in the case of hydrogen. These con- 
siderations are of importance in the design of experiments for the 
investigation of easily oxidizable metals. 


II. Experimental arrangement 


The method of mounting the wire so as to reproduce as closely as 
possible the conditions envisaged in the theory of the experiment has 
been described by Hopxrns (loc. cit.), as has also the method of mea- 
suring the maximum temperature #,, by optical pyrometry. The wire, 
about 5 cm long was clamped over nearly 2:5 cm from each end between 
two pairs of semicylinders of the same metal fitting into accurately 
machined channels in two pairs of water-cooled blocks, the members 
of a pair being screwed together. The length of wire exposed between 
the pairs of blocks was 0-5 mm. In the present experiments the system 
was fitted on to a horizontal insulating platform screwed on to a heavy 
steel plate standing in a vertical plane. A glass bell jar, with its axis 
horizontal, was fitted to the steel plate so as to cover the conducting 
system, the ground flange of the base of the jar being greased so as to 
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make a vacuum tight joint with the plate. The heated wire was observed 
along the axis of the bell jar through an optical flat secured to the open 
neck of the jar by vacuum wax. Water and vacuum pump connections 
were made through tubes welded into the steel plate and the electrical 
connections through insulated plugs screwed into the plate so as to make 
vacuum tight joints. 


III. Results of measurements on platinum, in air, 
in vacuo, in nitrogen and in hydrogen 


The relation between voltage and temperature for platinum from 
1200° C to the melting point is 


F = 0-037 + 1-788 10-##, (4) 


where / =V/2, V being the voltage. This is the relation fitted by the 
method of least squares to the results of measurements on a wire heated 
in air. The corresponding relations for measurements from 1000° C to 
the melting point in nitrogen and in vacuo respectively are 


F = 0-041 + 1-771 x 10798, (5) 
and 

F = 0-040 + 1-769 108, (6) 
whereas the relation between voltage and temperature for measure- 
ments in hydrogen from 1000° C to the melting point is 


F = 0-035 + 1-871 X107*@,, (7) 


The only one which differs significantly from the others is (7). The 
corresponding values of A/x and A/xT, where T is the absolute tempera- 
ture, are given in tables 1 and 2. 


It is clear form table 2 that there is good agreement between the 
results of the first three columns of values of A/xT, i.e. between the results 
in air, in nitrogen, and im vacuo. The values agree to within just over 
one per cent, which may be considered to be satisfactory, particularly 
in view of the fundamental uncertainty of about ten degrees in the 
calibration of standard pyrometer lamps in this temperature range. 
This means that the loss of heat from the surface of wires of the size 
used in the experiments described here is small enough to be neglected 
when the atmosphere in which the measurements are made is air or 
nitrogen. This is of importance in practical measurements because it 
is often desirable and convenient to carry out the experiment in an 
atmosphere of an inert gas such as nitrogen. 
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A further check on the values of A/x for platinum is provided by the 
melting voltage, i.e. the voltage which corresponds to the melting point 
of the metal. This quantity is of importance in the study of electrical 


Table 1. Values of Alx as a function of temperature from measurements in air, in 
nitrogen, in vacuo and in hydrogen. Platinum 


10’ A/x volt?/degree 


(°C) In air | In nitrogen | In vacuo In hydrogen 


1000 386 383 415 
1050 402 399 433 
1100 418 414 450 
1150 433 430 468 
1200 450 449 445 485 
1250 466 465 461 503 
1300 482 480 477 520 
1350 498 496 492 538 
1400 514 512 508 555 
1450 530 527 524 573 
1500 546 543 539 590 
1550 562 559 555 608 
1600 578 574 574 625 
1650 594 590 586 643 
1700 610 606 | 602 660 
1750 626 622 | 618 678 


Table 2. Values of A/z«T as a function of temperature from measurements in air, 
in nitrogen, in vacuo and in hydrogen. Platinum 


108 A/xT (volt/degree)® 


] 
In air | In nitrogen In vacuo In hydrogen 


| 3°04 3°01 3°26 


1000 
1050 3-04 | 3-01 3-27 
1100 3°04 3°02 3°28 
1150 3°05 3°02 3°29 
1200 3:06 | 3°05 3:02 3°29 
1250 3:06 | 3°05 3-03 3°30 
1300 3:06 | 3:05 | 3:03 3°34 
1350 3:07 | 3:06 ) 3-03 3:34 
1400 3:07 | 3:06 / 3-04 3:32 
1450 3-08 | 3:06 3:04 | 3:32 
4500 3-08 | 3:06 | 3°04 | 3°33 
1550 3-08 ! 3-06 3-04 | 3°33 
1600 CS I Ae 3 a Me Be 
1650 3:09 | 3:07 3°05 3°34 
1700 3:09 3:07 | 3°05 | 3°35 
1750 3:09 | 3:07 3°05 3°35 


contact phenomena (cf. LLEWELLYN JoNES 1957) and has been mea- 
sured in this laboratory by R. H. Jones and C. R. JONES, using methods 
independent of the experiments described here. The value obtained was 
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0-71 +0-005 volts. The values calculated from the results of table 4 
relating to measurements in air, nitrogen and in vacuo respectively are 
0-708, 0-710 and 0-706. The melting voltage calculated from the mea- 
surements in hydrogen is, on the other hand, 0-733. 

It is now necessary to consider the results obtained in hydrogen. 
The theory of the experiment, depending upon the use of the voltage- 
temperature relation (1), is applicable in the simple form given here 
only if the heat lost from the surface of the wire is small enough to be 
neglected. Heat lost by radiation having been shown to be negligible 
(Hopxins, loc. cit.), the remaining surface losses are those due to the 
presence of the surrounding gas atmosphere. If the wire were long, this 
would be easy to discuss in the light of known expressions for the heat 
lost from the surface of a heated wire (See, for example, ROBERTS, 1933, 
Chap. XI). For instance, in the case of a long cylinder in a diatomic gas, 
the loss of heat by convection, H per unit length, per second, per degree 
temperature excess, is given by 


where K is the thermal conductivity of the gas, @ the temperature 
excess, d the diameter of the cylinder and v the kinematic viscosity of 
the gas. fis an increasing function of its argument and has been deter- 
mined experimentally. A calculation, using the above relation and the 
known form of the function / shows that the loss of heat in hydrogen 
would be approximately seven times that in nitrogen. The higher 
thermal conductivity of hydrogen is the dominating factor in the case 
ef a wire of diameter 0-0193 cm and a temperature excess of, say, 1600 
degrees. The higher kinematic viscosity of hydrogen is comparatively 
ineffective in reducing H because / is a slowly varying function in the 
relevant range of the argument. The above relation cannot, of course, 
be used to calculate the heat lost from a short wire. Calculations, 
based on the kinetic theory of gases and on the assumptions of a long 
wire, low gas pressure and small excess temperature show that the heat 
lost is proportional to the gas pressure and inversely proportional to the 
square root of the molecular weight of the gas. Although these calcula- 
tions indicate that surface loss of heat would be negligible at pressures 
of 10-2 mm Hg and that the loss would be greater in hydrogen than in 
nitrogen, they are not applicable in making quantitative estimates of 
the actual heat lost in experiments with short wires. The effect of heat 
losses would be to increase the voltage necessary to maintain a given 
value of the maximum temperature #,, in the wire. Ignoring this loss 
of heat would lead therefore to values of A/x which are too high. Com- 
parison of the results given in table 1 shows that values of A/x measured 
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in hydrogen, although only, 8 to 10% higher than those in air, in nitrogen 
and in vacuo, are nevertheless significantly higher. The conclusion is that 
if hydrogen is used, then the theory must be modified in order to take 
into account the heat lost from the surface of the wire. Measurements 
in air or nitrogen however, are in sufficiently close agreement with 
those in vacuo to be regarded as satisfactory. 

In view of this, the Lorenz number has been determined for palladium 
in the temperature range 1000° C to 1550° C by carrying out the measure- 
ments in an atmosphere of nitrogen. The results are given below. 


IV. Results of measurements on palladium 


The voltage temperature relation for palladium was calculated from 
the observations by the method of least squares to be 


Y == F = 0-047 + 1-784 10D. (8) 


Table 3. Table showing comparison of the observed values of F and those calculated 
from the relation (8) 


Om F | F | F 
(°C) Observed | Calculated Obs.-Calc. 
(Volts) 
1005 0-225 0-226 — 0:001 
1053 0:233 0-235 — 0:002 
1134 0-249 0-249 0-000 
aoAen 0-264 0:263 + 0-001 
1280 0-275 0-275 0-000 
1348 | 0:287 | 0-287 0-000 
1412 0-299 | 0-299 0-000 
1472 | 0-310 | 0-310 0-000 
1503 0-315 0-315 0-000 
1505 | 0-316 0-315 | + 0-001 


Table 4. Values of F, A/x and A/xT as functions of temperature from 1000 to 1550°C. 


Palladium 
a 
Om F OF 107 Ajxe 108 AlxT 

(°C) Volts 00m volt?/degree |(volt/degree)? 
~~ 1000 0-225 1:784 x 1074 402 3°16 
1050 0:234 418 3:16 
1100 0-243 434 3:16 
1150 0-252 450 3:16 
1200 0-261 466 3°16 
1250 0:270 482 3:16 
1300 0-279 498 3°16 
1350 0:288 513 3-16 
1400 0-297 529 3:16 
1450 0-306 545 B47, 
1500 ~0°315 ; 561 3:17 
1550 0:323 577 B47 
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Table 3 shows the observed values of F together with those calculated 
from (8). 

Table 4 gives A/x calculated from the relation (8) by means of (3), 
and also A/xT from 1000° C to 1550° C 


Acknowledgements. This work was carried out as part of a programme of re- 
search on the physics of electrical contact phenomena under the general direction 


_ of Professor F. LLEWELLYN JoNEs, to whom the authors are grateful for advice and 


encouragement. Thanks are due to The Royal Society for a grant to purchase 
the precious metals used in the investigation, and to the Department of Scientific 
and Industrial Research for a maintenance grant to one of us (R. Lv. G.) during 
the investigation. 


References ) 
Hopxrins, M.R.: Z. Physik 147, 148 (1957). — LLEWELLYN JonEs, F.: The 
Physics of Electrical Contacts. Oxford: Oxford University Press 1957. — Ro- 
BERTS, J. K.: Heat and Thermodynamics. London: Blackie & Son 1933. 


Le, . — 


[ 

4) = 1 ER ae 
tit 
ve 


ian] wrlbes my 9 
iso ett deen Tgrectie th Miinrmlal >, fob licrlagad 
Sits down aredidaie } ret.catese rat oth ose - eryba! meldostion| 
Nehew rags s00% 7 eam dose ew os Selfomioe jorrerinataionge 
Oey, uititicittoill tab aapduniare difjah-owdimito tanked en fobe 


hi Sib ic Katdtenifewgliest a7 Srab canine PTtA.xsb) fis eebried rated 
ideale Sar Diogdie, D6 tedaes TP reviy ai dor bien (1. meufreiterontty mb 


; DAW, von #, ot "s Wiebst, als os mie frets sAiodorrun ye eraarpraTt poner yah 


ber syne 
Hina ae dear tak hy aes 
ihe ; ) a adi + Absa 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 150, S. 332—335 (1958) 


Aus dem Physikalisch-Chemischen Institut ‘““L. Ja. Karpow‘, Moskau, Uliza 
Obucha 10 


Abhangigkeit der Intensitét der Raman-Linien 
von der Frequenz des Erregerlichtes im Resonanzgebiet 


Von 
P. SCHORYGIN* und L. KRUSCHINSKI 


(Eingegangen am 21. Dezember 1957) 


An fiinf aromatischen Nitroverbindungen wird der Resonanz-Raman-Effekt 
quantitativ untersucht. Liegt die Erregerlinie in der Nahe einer Absorptionsstelle, 
so zeigen die experimentell gefundenen Intensitaten der Raman-Linien deutliche 
Abweichungen vom v4-Gesetz, die durch eine halbklassische Theorie erklart werden 
koénnen. Jedoch diese Theorie versagt, wenn die Erregerlinie in der Mitte der 
Absorptionsstelle liegt. 


Befindet sich beim Raman-Effekt die Erregerfrequenz v) in groBem 
Abstand von der Frequenz v; der Elektroneniibergange, d.h. von einer 
Absorptionsstelle der bestrahlten Substanz, so gilt fiir die Intensitat der 
Raman-Linien die Beziehung I~. Dies gilt z. B. fiir Tetrachlorkohlen- 
stoff und Cyclohexan im sichtbaren Bereich des Spektrums. Dagegen 
wird beobachtet, daB die Intensitat der Raman-Linien von Zwei- und 
Dreifachbindungen schon bei Erregung im sichtbaren Bereich des 
Spektrums viel schneller anwachst, als nach dem 1-Gesetz zu erwarten 
ware!. Dies hangt offenbar damit zusammen, daB die Ableitung der 
Polarisierbarkeit des Molekiils nach den Normalkoordinaten q,, die in 
den theoretischen Ausdruck fiir die Intensitat eingeht, mit steigender 
Erregerfrequenz v9) anwachst. 


Wenn man fiir die Polarisierbarkeit « des Molekiils den Ansatz 
&. hackle? 
a« = const 2 ca 


macht, wobei /; die Oszillatorenstarke bedeutet, die dem Elektronen- 
iibergang 0->7 entspricht, so gilt nach der halbklassischen Rechnung 
fiir den Raman-Effekt 


BY 1 of; 2vefs Ov; 
—— = 'const. a+ 3 = 
aq; Da oq; (i) ze} 


Auf dieselbe Weise kénnen dann die Gleichungen fiir die einzelnen 
Komponenten des Tensors aufgestellt werden. 


* Vorgetragen auf der Internationalen Tagung der europaischen Molekiil- 
spektroskopiker in Freiburg i. Br. am 12. 7. 57. 

} Siehe z.B. BEHRINGER, J., u. J. BRANDMULLER: Z. Elektrochem. 60, 643 
(1956). 
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Um eine Erklarung fiir die einzelnen Glieder und Faktoren dieser 
Intensitatsbeziehung zu finden, wurde die Abhangigkeit der Intensitat 
von der Erregerfrequenz untersucht. 

Dabei wurde in der vorliegenden Arbeit die Frequenzabhangigkeit 
der integrierten Intensitat der Raman-Linie der symmetrischen Valenz- 
schwingung der Nitro-Gruppe einer Reihe farbiger aromatischer Ver- 
bindungen bei der Erregung im sichtbaren Bereich des Spektrums unter- 
sucht. Die Erregerfrequenz v, lag dabei in der Mitte, nahe der Mitte oder 
am Rande einer intensiven Absorptionsbande. Es zeigte sich, daB diese 
der Erregerfrequenz am niachsten gelegene Absorptionsbande offenbar 
eine dominierende Wirkung besitzt, so daB weiter entfernte Banden hier 
unberiicksichtigt bleiben konnten. 

Diese Nitroverbindungen wurden in Form von Lésungen in Cyclo- 
hexan oder Methanol untersucht. Als inneres Etalon wurden die Linien 
des Cyclohexans 1265 und 1442 cm und die Linien des Methanols 
1028 und 1460 cm™ verwendet. Dabei wurde vorausgesetzt, daB die 
Intensitaten der erwahnten Etalon-Linien im wesentlichen dem §-Gesetz 
gehorchen. Die Intensitaétsmessungen wurden mit Hilfe der Methode 
der photographischen Photometrie vorgenommen. 

In der Tabelle 1 sind die gemessenen Intensitatsverhaltnisse der 
totalsymmetrischéen NO,-Linie einzelner Verbindungen bei Erregung des 
Raman-Spektrums durch die Quecksilberlinien c, e und k ausgewertet. 
(», =18307 cm+, », = 22938 cm™ und »,= 24705 cm.) Die Intensita- 
ten sind entsprechend mit J,, J, und J, bezeichnet. 

Die Zahlen der 2. und 3. Spalte zeigen um wieviel mal schneller die 
Intensitat der NO,-Linie beim Ubergang von der Erregerlinie y, zu », 
bzw. von y, zu y, wachst, als es aus dem »-Gesetz zu erwarten ware (in 
den Berechnungen haben wir gréBere Genauigkeit anstrebend in die 
Formel nicht 79, sondern (7) —o,)* eingefiihrt, wobei Yyo, die Wellenzahl 
der NO,-Schwingung bedeutet, die ungefaéhr 1300cm™ ist). In den 
darauf folgenden Spalten sind die Abweichungen vom »)-Gesetz angefithrt, 
die nach den Formeln 

I~ (%) — Fno,)* (8 — 58) 
und 

I ~ (¥% — no,)* (X — 90) * 
berechnet worden sind, wobei 7; die Lage der Absorptionsstelle bedeutet. 
Wie ersichtlich ergeben die Berechnungen nach der ersteren Formel eine 
schlechte Ubereinstimmung mit den experimentellen Resultaten, da in 
der Tat die Intensitat mit steigendem 7, viel rascher anwachst. Dagegen 
ergeben die Berechnungen nach der zweiten Formel eine befriedigendere 
Ubereinstimmung mit dem Experiment unter der Bedingung, dab die 
Ditferenz #, — 7%, im Bereich von 300 bis 20000 cm™ bleibt. Bei weiterer 
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Annaherung der Erregerfrequenz vy an die Absorptionsstelle y, wird 
experimentell eine Verlangsamung des Anwachsens der Intensitat be- 
obachtet, die man dem EinfluB der Dampfung der Elektroneneigen- 
schwingung zuschreiben kann. Die Ergebnisse deuten darauf hin, daB 
in der vorher erwahnten halbklassischen Gleichung fiir die Intensitat 
dem 2. Glied, in das die Ableitung @7,/@g; eingeht, eine dominierende 
Bedeutung zukommt. Die Abweichungen des Experimentes von der 
Theorie kénnen zu einer annahernden Abschatzung der Dampfungs- 
konstante verwendet werden. Die Breite der Absorptionsbanden wider- 
spricht dabei nicht den aus den Versuchsergebnissen gewonnenen Werten. 

Liegt die Erregerfrequenz in der Mitte der Absorptionsbande, so 
ergibt die halbklassische Formel auch bei Beriicksichtigung der Damp- 
fung keine Ubereinstimmung mit dem Versuch. Es sei jedoch bemerkt, 
daB in diesem Bereich eine annahernde Proportionalitat zwischen der 
Linienintensitat und dem Absorptionskoeffizienten beobachtet wird. 

Grob abgeschatzt hat die Ableitung der Polarisierbarkeit nach dem 
Kernabstand der NO-Bindung fiir p-Nitroanilin in Methanol und der 
Erregerfrequenz Hg-e einen Wert von 200 A2. Ebenso ergibt sich fiir 
die Ableitung etwa — 20000 cm4/A. Diese GréBen erscheinen durchaus 
méglich bei Veranderung des Gleichgewichtsabstandes zwischen N und O 
durch Elektronenanregung um 0,03 bis 0,1 A. 
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Aus dem Institut fiir Experimentalphysik der Universitat Kiel 


Quantitative Messung 
des 3°P-Seriengrenzkontinuums von Mg 


Von 
WOLDEMAR BOTTICHER 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 12. September 1957) 


Das bei A= 2514 A beginnende Seriengrenzkontinuum von Magnesium, das an den 
Term 33P anschlieBt, wird unter definierten Verhaltnissen, d.h. bei bekannter 
Temperatur und Elektronendichte, in Emission erzeugt. Fir dieses Kontinuum 
wird der Absolutwert des Absorptionskoeffizienten x, an der Seriengrenze sowie 
der Abfall des Kontinuums quantitativ bestimmt. Die Regel von INGLis und 
TELLER iiber den Zusammenhang zwischen der Hauptquantenzahl der letzten 
getrennt beobachtbaren Linie einer Serie und der Konzentration der Stérteilchen 
laBt sich mit guter Genauigkeit anwenden. 


Einleitung 


Die Kenntnis des Absorptionskoeffizienten der Seriengrenzkontinua 
von Magnesium ist fiir die Astrophysik von Interesse, da Magnesium 
wegen seiner relativen Haufigkeit einen merklichen Beitrag zum kontinu- 
ierlichen Absorptionskoeffizienten der stellaren Materie liefert!. Die 
Méglichkeit einer genaueren Berechnung dieser Absorption mit den 
Hilfsmitteln der Wellenmechanik scheint jedoch nicht sehr groB zu sein 2. 
Ebensowenig kann man erwarten, daB die von A. UNSGLD® angegebene 
wasserstoffahnliche Abschatzung fiir Magnesium brauchbare Resultate 
liefert, da der Term 33P als Grundterm des Triplettsystems auch nicht 
angenahert wasserstoffahnlich ist. 

Messungen tiber die kontinuierliche Absorption der héheren Quanten- 
zustande von Metallen liegen offenbar bis heute nicht vor. Der Grund 
hierfiir diirfte darin zu suchen sein, daB die Seriengrenzkontinua der 
Nebenserien bisher nur in vereinzelten Fallen und unter erheblichem 
experimentellen Aufwand zu erhalten waren. 


Experimentelle Méglichkeiten der Beobachtung 
des 3°P-Kontinuums von Magnesium 


Das_ Seriengrenzkontinuum der Magnesiumhauptserie ist von 
G.V. Marr und R. DircHpurn‘ in Absorption untersucht worden. Die 


1 Uns6Lp, A.: Physik der Sternatmosphare, 2. Aufl., Abschn. 50. 

2 TREFFTZ, E.: Z. Astrophys. 28, 78 (1951). 

3 UnsOLD, A.: 1. c. Gl. (47.4). 

4 Marr, G.V., u. R. Dircupurn: Proc. Phys. Soc. Lond. A 66, 655 (1953). 
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von diesen Autoren benutzte Untersuchungsmethode versagt jedoch bei 
den Nebenserien, da fiir diese eine héhere Temperatur des Absorptions- 
rohres notwendig ist, um neben einem geniigend hohen Dampfdruck 
auch eine ausreichende Besetzung des 33P-Terms zu erhalten. Dabei 
macht sich die Agressivitat von Magnesium bei héheren Temperaturen 
auBerordentlich stérend bemerkbar. 

Aus diesen Griinden wird man versuchen, das Nebenseriengrenz- 
kontinuum in Emission zu erhalten. Zur Erzeugung der hierfiir erfor- 
derlichen hohen Temperaturen bietet sich ein Lichtbogen an. Messungen 
der Seriengrenzkontinua von Erdalkalien speziell von Magnesium mit 
Hilfe von Lichtbégen sind indessen nicht bekannt geworden. Offenbar 
ist es schwierig, in einem Lichtbogen geniigend groBen Magnesiumdampf- 
druck aufrecht zu erhalten. Letzterer ist fiir die Erzeugung von Serien- 
grenzkontinua wesentlich, wie man aus folgender Uberlegung entnimmt: 


Bei Emission aus optisch diinner, homogener Schicht ist die Konti- 
nuumsintensitat J, gegeben durch 


E, 
I, = % My =) - B,(T) e fT. (1) 
0 
Dabei bedeutet 
Hy den Absorptionskoeffizienten pro Atom, 
g,, E, das statistische Gewicht bzw. die Anregungsenergie des 3?P- 
Terms, 
Ny die Magnesiumsteilchendichte, 
Up die Zustandssumme von Magnesium, 


B,(T) die Kirchhoff-Planck-Funktion. 


Unter Verwendung der Saha-Gleichung 


= 5 } 
N Uy h 


n;,u; die Teilchendichte bzw. die Zustandssumme von Mg", 
fs 


t 


m, k,h die bekannten Naturkonstanten, 


die Ionisierungsenergie von Mg, 


{a die Temperatur, 


kann man u, aus Gl. (1) eliminieren. Man erhalt so 
_ Fxin 
I,=n,n,T-*-e #7 -9%- Konst. (3) 


hy 


al . . ‘aa 
Dabei wurde in B(T) der Faktor(e#? —1) durch die Wiensche Nahe- 
rung ersetzt und die Beziehung hy =E;+ Exin — Ey eingesetzt. Da an 


ya) IT + 2 Fmt aR: 
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der Seriengrenze yj, = 0 ist, gilt dort 
I, =x,n,;n, I~ *+ Konst. (4) 


Die Temperaturabhangigkeit von J, ist danach im wesentlichen durch 
diejenige von n,;, bestimmt. Man erhalt also ein Maximum von Vb, 
bei etwa vollstandiger einfacher Ionisation von Magnesium. Falls dann 
die zweifache Ionisation noch nicht wesentlich ist, gilt angendhert 


P 


ap a Mit he = 2M (p ist der Gasdruck). (4a) 


Das heiBt aber: ein Plasma, das ein intensives Grenzkontinuum emittie- 
ren soll, mu8 eine Temperatur haben, bei der die erste Ionisation nahezu 
vollstandig ist, die zweite Ionisation aber noch nicht begonnen hat. Bei 
dieser Temperatur ist die Kontinuumsintensitat durch den Dampfdruck 
von Magnesium bestimmt. Man entnimmt Gl. (4) und (4a) das J, ~ p? ist. 


Auf Grund dieser Uberlegung erschien es am aussichtsreichsten eine 
Entladung zu verwenden, bei der der in einem evakuierten GefaB tiber 
einer Schmelze entstehende Magnesiumdampf als Trager einer strom- 
starken Entladung dient. Langere Vorversuche fiihrten auf das im fol- 
genden beschriebene EntladungsgefaB. 


Konstruktion und Betrieb der Lichtquelle 


Das EntladungsgefaB Fig.1 besteht aus einem starkwandigen, ein- 
seitig verschlossenen Eisenrohr, dessen offenes oberes Ende mit Wasser 
gekthlt wird. Das Rohr steht senkrecht in einem elektrischen Ofen, der 
bis auf 1100° C erhitzt werden kann. In dieses vakuumdichte AuBenrohr 
wird ein Rohr aus gesintertem Al,O, (Degussit Al 23) eingeschoben, in 
dessen unterem Ende die Entladung brennt. Das Ejisenrohr, das dieses 
Degussitrohr halt, erfiillt mehrere Aufgaben: Es verhindert, daB der vom 
Boden aufsteigende Magnesiumdampf seitlich entweicht, es sorgt durch 
gute Warmeleitung dafiir, daB bei auBerer Heizung die Entladungs- 
strecke der heiBeste Teil der Apparatur ist, und es tragt das als Kathode 
dienende Molybdanréhrchen*. Um mit Sicherheit zu verhindern, daB 
in der Entladungsstrecke Magnesium kondensiert, wurde die Tempe- 
raturverteilung im Ofen so beeinfluBt, daB die AuBenwand des Entla- 
dungsgefaBes in Héhe der Entladungsstrecke am starksten geheizt wurde. 
Eine Kondensation von Magnesium in der Entladungsstrecke oder auf 
den Elektroden ist unerwiinscht, da sonst der Dampfdruck des Magne- 
siums beim Einsetzen der Entladung gedndert wird. Der aus der Ent- 
ladungsstrecke entweichende Magnesiumdampf kondensierte sich im 


* Die Molybdanelektroden wurden freundlicherweise von der Firma Osram, 
Berlin, zur Verfiigung gestellt. 
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oberen Teil des Degussitrohres. Diese Kondensation begrenzte die Zeit, 
die fiir Spektralaufnahmen zur Verfiigung stand, da sorgfaltig darauf 
geachtet werden muBte, daB durch fortschreitende Verengung des 
Rohrquerschnittes keine Vignettierung der Abbildung entstand. Der 
Abfall des Magnesiumdampfdruckes 
vom Druck tiber der Schmelze bis zu 
dem verschwindenden Druck in der 


———— Fenster 


Kondensationszone verteilt sich nicht  Pumpe 
gleichmaBig iiber die Zwischenstrecke, 
vielmehr bewirkt ein Einsatz im Ano- pera Wasser 
denréhrchen, der den Querschnitt auf 
einen Schlitz von 1 x 5 mm? einengt*, Degussit 
daB der gréBte Teil des Druckabfalls 
oberhalb der Entladungszone stattfin- 
det. Die Querschnittsverengung des 

Konadensat 


auBeren Eisenrohres unterhalb der 
Wasserkiihlung dient als Wéarmelei- 
tungswiderstand und verlegt die Kon- 
densationszone weiter nach oben. Die 
Einzelheiten der Anbringung des Fen- 
sters, des Pumpstutzens und der Strom- 
zufiihrung kénnen Fig.1 entnommen 
werden. Das Thermoelement zeigt die 
Temperatur der Magnesiumsschmelze 
an. Man kann aus dieser Temperatur 
allerdings nicht auf den Magnesium- 
dampfdruck schlieBen, da es unsicher 
ist, ob sich in der gegebenen Anord- 
nung der Sattigungsdruck einstellt. Die 
gemessene Temperatur dient nur als 
Anhaltspunkt fiir die Betriebsbereit- 
schaft der Apparatur. 

Wegen der begrenzten thermischen 
Belastbarkeit der Elektroden und vor Thermoelement 
allem des Degussitrohres war es nicht Pig: Gigemclgretiyecsnss toate a 
moglich, in der Entladungsstrecke einen heizten Ofen. Zur Funktion vgl. den Text 
- Gleichstrombogen zu brennen. Daher 
wurden Stromimpulse von etwa 10 msec Dauer mit einem Impulsab- 
stand von 3 sec verwendet. Die Stromstarke betrug etwa 40 Amp. 
Da zur Erzielung einer ausreichenden Plattenschwarzung 20 Impulse 
bendtigt wurden, muBte dafiir gesorgt werden, daB die Stromimpulse 
reproduzierbar waren. Ebenso mufte die Stromstarke wahbrend eines 


* Ahnliche Konstruktionsprinzipien finden sich bei MARR und DiTcHBURN ite: 


/Yo-Elektroden 


a A AB I EH DD OY EY YY MY EY FEY HY YS NG SY YO FY YY YOY BY BF OT BY OT Ts is 


TTT 


At 


/nneres Rohr 


/"q -Schinelze 
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Impulses méglichst konstant gehalten werden. Die hierfiir benutzte 
Schaltung zeigt Fig. 2. 

Aus einem Netzteil wird der Kondensator C; aufgeladen. Bei einer Spannung, 
die vom Magnesiumdampfdruck in der Entladungsstrecke abhangt, ziindet in 
dieser eine Glimmentladung. Trotzdem steigt die Spannung an C, weiter bis das 


6000 2 GS Q 


Fig. 2. Die Schaltung des Entladungsstromkreises. Rg; Widerstand, der die Ziindung der Glimmentladung 
erméglicht. Ry Widerstand, der die Impulsstromstarke von 40 Amp bestimmt. Fiir die tibrigen 
Bezeichnungen und die Funktion vgl. den Text 


Drehspulrelais Dy anspricht und den Kontakt K schlieBt. Zu diesem Zeitpunkt 
ziindet das Thyratron Th I und durch das RC-Glied verzégert auch ThII. Das 
erste Thyratron liefert iiber eine Ziindspule die Trigger-Spannung fiir die Schalt- 
funkenstrecke F I. Diese wird leitend und der Strom in der Magnesiumentladung 
steigt auf 40 Amp. Wenn dann F II leitend wird, erlischt die Magnesiumentladung, 
C, wird entladen und der Vorgang wiederholt sich. Die Glimmentladung verhindert 
eventuell auftretende Ziindverzégerungen beim Einsetzen der Impulse. Der Wider- 
stand RIT begrenzt den Strom durch FII auf 4000 Amp. Die Schaltfunken- 
strecken wurden in Luft bei einem Druck von etwa 100 mm Hg betrieben. 


Zur Priifung der Konstanz der Impulse wurden diese entweder 
oszillographisch* beobachtet (Fig. 3), (dann konnte getrennt Impuls- 


* Fiir die Bereitstellung des Oszillographen und der photographischen Ein- 
richtung dankt der Verfasser der Deutschen F orschungsgemeinschaft. 
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hdhe und -lange bestimmt werden) oder die Aufladung des Konden- 
sators C, wurde mit einem Réhrenvoltmeter gemessen. Letztere ist 
proportional f J dt. 

Um zu verhindern, daB das Licht der Glimmentladung sich dem 
interessierenden Spektrum iiberlagert, erfolgt die Impulsauslésung nicht 
durch das Drehstromrelais direkt. Dieses steuerte vielmehr ein eroBeres 
Relais, auf dessen Anker ein 
, Winker“ befestigt war, der den 
Spektrographenspalt erst  un- _—— 
mittelbar vor der Impulsaus- 
lésung freigab. 


Die spektroskopische Technik 


Die durch Anodenschlitz und 
Fenster austretende Strahlung 


wurde mit einem Einprismen- _ Fig.3. Oszillogramm des Entladungsstromes. Impuls- 
quarzspektrographen aufgenom- ‘8% '°™s° suerte aR eka art a 
men. Dabei konnte in einem 

Bereich von 180 mm das Spektrum von 6000 bis 2100 A erfaBt werden. 
Allerdings waren die Linien oberhalb 3400 A durch die Doppelbrechung 
im Prisma (Cornuprisma) unscharf oder doppelt. Die Dispersion nahm 
von 24,8 A/mm bei A = 3340 A auf 10 A/mm bei A= 2500 A zu. 

Da zur Aussonderung des bendtigten Spektralbereiches (A = 2800 bis 
2200 A) geeignete Filter nicht vorhanden waren, wurden die Schwir- 
zungsmarken mit dem gleichen Spektrographen durch Intensitats- 
abstufung eines gleichmaBig ausgeleuchteten Spektrums erzeugt. Dabei 
wurde ein sechsstufiges Platinstufenfilter verwendet, dessen Durch- 
lassigkeit im gesamten Wellenlangengebiet bekannt war. 


Zur Ermittlung absoluter Intensitaten diente das Spektrum eines 
Normalstrahlers (Graphitbogen nach EULER®). 


Um die Abhangigkeit der Plattenschwarzung von der Verteilung der 
Belichtungszeit (Schwarzschildexponent, Intermittenseffekt u.a.) zu 
eliminieren, wurden die Stufen und das Normalspektrum in genau der- 
selben Weise wie das Magnesiumspektrum belichtet (20 Impulse von 
40 msec Dauer im Abstand von 3 sec). Endlich war es erforderlich, das im 
UV stark stérende Streulicht aus dem sichtbaren Bereich klein zu halten. 
Dies lieB sich durch Abblendung des Normalspektrums bis auf eine Hohe 
von 2 mmerreichen. Das Streulicht war dann so schwach, daB es auf den 
Aufnahmen nicht mehr festgestellt werden konnte. Die Stufen wurden 
bei einer Spaltbreite von 0,5 mm mit dem Licht einer Hg-Hochdruck- 
lampe aufgenommen. 


5 EuLeR, J.: Ann. d. Phys. 11, 203 (1953). 
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Als Aufnahmematerial dienten Hauff-ProzeBplatten. Sie erschienen 
besonders geeignet, da ihre Empfindlichkeit oberhalb 5000 A sehr klein 
ist (Streulicht!) bei relativ groBer Empfindlichkeit im UV. Entwickelt 
wurde in Rodinal 1:100, 20 min lang bei 20° C und dauernder Bewegung. 
Die Aufnahmen sind sehr feinkérnig und erfassen im UV einen sehr 
groBen Intensitatsbereich (W=170 bis W—=—1}30 entspricht hier 
A log =277)\; 

Die Photometrierung erfolgt teils mit einem im Institut gebauten 
Registrierphotometer, teils mit einem ZeiBschen Schnellphotometer*. 

Die Abbildung der Entladungsstrecke bzw. des Normalstrahlers er- 
folgte itber einen Kugelspiegel (f= 1100 mm) im Verhaltnis 1:1 auf den 
Spektrographenspalt. Das Offnungsverhaltnis war bei der Magnesium- 
entladung 1:84 und beim Normalstrahler 1:30. Alle Belichtungszeiten 
wurden oszillographisch kontrolliert, so daB absolute Intensitatsmes- 
sungen durchgefiihrt werden konnten. 

Ein Teil des Magnesiumspektrums lieB sich, um den erfaBten Inten- 
sitatsbereich zu vergréBern, durch ein Filter schwachen. Das Filter 
bestand aus einer auf Quarz aufgedampften Goldschicht. Seine Durch- 
lassigkeit wurde ebenfalls mit dem Spektralphotometer gemessen. 

Durch Photometrierung entsprechender Stellen im geschwachten 
und ungeschwachten Teil des Spektrums leB8 sich ebenfalls eine Schwar- 
zungskurve ableiten. Man hat hierbei den Vorteil, die ,,Stufen“ auto- 
matisch mit denselben Belichtungsbedingungen und an derselben Platten- 
stelle wie das zu untersuchende Spektrum aufgenommen zu haben. 
Au8erdem braucht man einen wesentlich kleineren Teil der Spalthéhe 
gleichmaBig auszuleuchten als bei dem iiblichen Verfahren. 


Die Auswertung der Spektren 


Die Emission einer homogenen leuchtenden Schicht mit dem Ab- 
sorptionskoeffizienten x, und der Dicke/ ist bei thermischem Gleich- 
gewicht und der Temperatur T gegeben durch 


I, = (1 —e~™) B,(T) (5) 


t, =x, List die optische Schichtdicke. Findet man im Spektrum Stel- 
len, bei denen t,>1 ist (optisch dicke Schicht), so ist dort (1 —e~") =1. 
Dieser Fall liegt beim Resonanzdublett des Mg II-Spektrums vor. Wir 
setzen daher in GI. (5) J, = B, und ermitteln mit dem jetzt bekannten B, 
bei anderen Wellenlangen die optische Schichtdicke. 

Dem hinter der Seriengrenze bei A= 2514 A beginnenden 33P-Kon- 
tinuum sind die Seriengrenzkontinua aller héheren Zustande von Ma- 
gnesium und das frei-frei-Kontinuum iiberlagert. Bezeichnet man mit a 


* Auch fiir die Uberlassung des Schnellphotometers schuldet der Verfasser der 
Deutschen Forschungsgemeinschaft Dank. 
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den gemessenen Absorptionskoeffizienten pro Atom im Grundzustand, so 


ist 
ome) (6 


Hier ist x, ; der Absorptionskoeffizient pro Atom im Zustand E,; und ,; 
die Teilchendichte dieser Zustande. Das starkste iiberlagerte Kontinuum 
schlieBt an den Term 31P an. Nehmen wir an, daB x, (31P) bei A= 2514A 
noch genau so groB ist wie x, (3°P), so wird doch wegen der verschiedenen 
Besetzungszahlen der betreffenden Zustande bei der gemessenen Tem- 
peratur von 6800° K der zweite Summand in der Klammer von Gl. (6) 
um den Faktor 10? kleiner. Da die iibrigen Kontinua und die frei-frei- 
Ubergange sicher nicht stirker sind, wird hier der gemessene Absorp- 
tionskoeffizient ganz dem 3°P-Kontinuum zugeordnet. Fiir die optische 
Schichtdicke hinter der Seriengrenze gilt dann 


Ty Kont = %» (3 °P) 2 (3 °P) L. 
Zur Bestimmung von 2(3*P)/ verwenden wir das Triplett 33P — 53S 
bei A= 3338 A. Ist fg333 die Oszillatorenstarke dieses Tripletts, so gilt 


a T, dv = el 13338 2 (3°P)L. 


Man mit also zunachst das Verhaltnis 
Hy __ TyKont re" 

fsssg. sf Ty AY mC 
bei Kenntnis der Oszillatorenstirke fs333 kann dann auch der Absolut- 
wert von z, ermittelt werden. Die /-Werte von starkeren Mg I-Linien 
sind von L. BIERMANN und E. TREFFTz® berechnet worden. Leider sind 
diese Linien aber hier gerade wegen ihrer Starke mit so groBer Selbst- 
absorption behaftet, daB sie fiir eime Bestimmung der optischen Schicht- 
dicke nicht in Betracht kommen. 

Man kann aber die von KERSTEN und ORNSTEIN’? an Mg I-Linien 
gemessenen Relativwerte von A - gy (A Ubergangswahrscheinlichkeit, 
gq statistisches Gewicht des oberen Zustandes) durch Vergleich mit den von 
TREFFTz und BIERMANN berechneten Werten in Absolutwerte umrechnen. 

Mit dem Umrechnungsfaktor 

(Ago) gem __ 6 

Wisse 4,07 - 10 
erhalt man fiir die interessierende Oszillatorenstarke des Tripletts 
33P — 53S den Wert* peer = 1,85 -107?. 


x tS ‘ape . ORE 
yg = Hy 1 My Hy gMg Pr = vy, (1 + A 


* Um die Zuverlassigkeit der von KERSTEN-ORNSTEIN gemessenen Relativ- 
werte beurteilen zu kénnen, wurden nach Bates und Damcaarp die relativen 
Oszillatorenstarken der Tripletts 33P — 44S, 53S, 63S berechnet. Es zeigte sich, daB — 
die Abweichungen 10% nicht iibersteigen. Allerdings liegen die Absolutwerte gegen- 
iiber den Rechnungen von TREFFTZ-BIERMANN etwa um einen Faktor zwei zu niedrig. 

6 BIERMANN, L., u. E. TrReFFtTz: Z. Astrophys. 26, 213, 240 (1949). 

7 Kersten, J.A.H., u. L.S. OrnsTEIN: Physica, Haag 8, 1124 (1941). 

Z. Physik. Bd. 150 os} 
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Die zur Nachpriifung der Regel von INGLISs-TELLER notige Bestim- 
mung der Elektronendichte n, (bzw. der gleichgroBen Ionendichte 1;) 
erfolgte durch Absolutmessung der Intensitaét des Mg II-Dubletts 
32P— 42S bei A= 2928 A. Seine Oszillatorenstaérke wurde nach BATES 
und DAMGAARD® berechnet. Man erhilt fog, = 0,13. Es ist anzunehmen, 
daB dieser Wert mit einem Fehler von hiéchstens 30% behaftet ist, da 
Mg II als Einelektronensystem die Voraussetzungen zur Anwendung der 
Rechenmethode recht gut erfiillt. Auch zeigt ein Vergleich der nach 
BATEs und DaMGAARD berechneten Oszillatorenstarke des benachbarten 
Uberganges 32P—32D mit der Rechnung von L. BIERMANN und 
LUBeck® nur eine Abweichung von 2%, woraus ebenfalls auf einen 
kleinen Fehler des oben errechneten /-Wertes geschlossen werden kann. 


Ergebnisse 


Der Absorptionskoeffizient x, an der Seriengrenze (A= 2514 A) ergibt 
sich unter Benutzung des f-Wertes f3333=1,85 - 10? zu 


xy 45-40 cm3, 


Der Fehler der Relativmessung x,:/ betragt etwa 10%. Diese Fehler- 
grenze ist nicht zu optimistisch, da das Intensitatsverhaltnis Linie: Kon- 
tinuum nur schwach temperaturabhangig ist und praktisch nur die 
Fehler der photographisch-photometrischen Methode wirksam werden. 


Der relative Verlauf des Absorptionskoeffizienten ist in Fig. 4 wieder- 
gegeben. Es ergibt sich 


arava. 


Diese Messung ist etwas genauer als die Relativmessung x,:/, da die 
Temperaturempfindlichkeit noch kleiner ist. 

Fiir die in Fig. 4 dargestellten Kurven wurde die Ionendichte n; 
bzw. die ihr gleiche Elektronendichte », wie angegeben aus der Absolut- 
intensitat der Mg II-Linie A = 2928 A bestimmt. Fiir die beiden Kur- 
ven a und 0 ergab sich bei 


a logn; = 16,02 
und 
b logn; = 15,85. 


Unabhangig von dieser n,-Bestimmung wurde nun versucht, nach 
der von INGLIs und TELLER! angegebenen Formel 


log N = 23,26 aie 7 log Umax 


8 Bates, D.R., u. A. DaMGAARD: Phil. Trans. Roy. Soc. Lond., Ser. A 242, 
101 (1949). 

9 BIERMANN, L., u. K. Lipecx>Z. Astrophys. 25, 325 (1948). 

10 Inauis, D.E., u. R. Terter: Astrophys. J. 90, 439 (1939). 
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aus der Hauptquantenzahl ,,,, der letzten beobachteten Linie die An- 
zahl der Stérteilchen N zu berechnen. In unserem Fall ist nach INGLIS 
und TELLER die Verbreiterung durch Elektronen noch wirksam und 
N=n;+n, zu setzen.. Mit n,,,, 8,5 bzw. 9,2 ergeben sich dann genau 
die Werte der oben auf andere Weise bestimmten Elektronendichte. 
Allerdings kénnte man aus den Kurven a und } auch ein um eine halbe 
Quantenzahl gréBeres ,,,, ablesen. Dies fiihrt hinsichtlich der Bestim- 
mung von #, zu einer Unsicherheit von etwa 0,3 in log n,, d.h. die 
Elektronendichte laBt sich etwa auf einen Faktor zwei genau angeben. 
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Fig. 4. Gemessener Verlauf des Absorptionskoeffizienten xp 3*P. Die gestrichelte Kurve gibt einen Abfall 

~v14 wieder. Besonders markiert sind die Wellenlaingen der Tripletts 3*P — n3 D(n =9, 10, 11, 12) und die 

Seriengrenze #—oo. Die hinter der Seriengrenze zusammenlaufenden Kurvenziige a und 5 entsprechen 
verschiedenen Messungen bei unterschiedlicher Ionendichte 


Eine derartige Abweichung erscheint fiir die nur als Abschatzung ge- 
dachte Formel von INGLIS und TELLER nicht bedeutungsvoll. Wir 
k6nnen also schlieBen, daB die Regel von INGLIS und TELLER mit etwa 
derselben Genauigkeit, die man bei Wasserstoff erwarten kann, auch auf 
Magnesium anwendbar ist. Diese Beziehung stellt daher bei allen wasser- 
stoffahnlichen Seriengrenzen ein ausgezeichnetes Hilfsmittel dar, eine 
einfache und recht zuverlassige Bestimmung der Elektronendichte vor- 
zunehmen. 


Die Anregung zu dieser Arbeit gab Professor Dr. W. LocHTE-HOLTGREVEN. 
Ich danke ihm fiir die Uberlassung der experimentellen Hilfsmittel und sein stetes 
forderndes Interesse. 

Der Studienstiftung des Deutschen Volkes schulde ich Dank fiir die Gewahrung 
eines Stipendiums, das mir die Anfertigung der Arbeit ermdglichte. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Freien Universitat Berlin 


Zum Ergodensatz 
und zum Begriff der makroskopischen Observablen. I 
Von 
GUNTHER LUDWIG 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 25. September 1957) 


Es wird versucht, das ergodische Verhalten eines Systems, so wie die makroskopi- 
schen Observablen allein vom System her zu erklaren und nicht als willkiirliche 
Festsetzungen vom Beobachter im Sinne der Informationstheorie anzusehen. Dazu 
ist notwendig, eine Sorte physikalischer Systeme durch 1. einen Hilbert-Raum §, 
2. einen Hamilton-Operator H und 3. durch die Produktzerlegung von § = [RY] 
(bei N gleichen Teilchen) zu charakterisieren. In dem vorliegenden Teil I werden 
die ergodischen Observablen und die Integrale der Bewegung untersucht und die 
Ergebnisse, iiber die in einer kurzen Notiz [10] schon berichtet wurde, mit dem 
Beweis von J. voN NEUMANN [2] verglichen. 


1. Problemstellung 


Bei den Beweisen des Ergodensatzes in der klassischen Mechanik [1] 
wird ein Begriff wie der der ,,makroskopischen Observablen“ iiberhaupt 
nicht benutzt. Alle Satze und Beziehungen, die betrachtet und abge- 
leitet werden, gelten fiir ,,alle“‘ Observablen, d.h. fiir Funktionen F(;,, q;), 
die bestimmte Integrierbarkeitseigenschaften besitzen. 

Die bisherigen Beweise des Ergodensatzes in der Quantentheorie [2] 
bis [5] gehen alle auf den Beweis von J. v. NEUMANN [2] zuriick, wenn 
man von solchen Beweisen absieht, die auf stochastischen Grundglei- 
chungen beruhen; denn wenn man ehrlich ist, muB man zugeben, daB 
eine befriedigende Herleitung stochastischer Gleichungen allein aus den 
Grundgleichungen der klassischen Mechanik oder Quantentheorie bisher 
nicht gelungen ist. Die Beschreibbarkeit bestimmter Phanomene durch 
stochastische Gleichungen, wie z.B. durch die Boltzmannsche StoB- 
gleichung, scheint mir auch eine weitergehende Behauptung zu sein als 
sie die allgemeinen Zeitmittelwertrelationen der sog. Ergodensitze zum 
Ausdruck bringen. Wir wollen daher auf das Problem der Herleitung 
solcher stochastischen Gleichungen erst in einer spaiteren Arbeit ein- 
gehen, nachdem wir versucht haben, das Ergodenproblem und das 
makroskopische Verhalten naher zu erlautern. 

In dem Beweis von J. v. NEUMANN [2] geht als eine willkiirliche 
Annahme die Zerteilung des Hilbert-Raumes in makroskopisch unter- 
scheidbare ,,Phasenzellen‘‘ ein. Es sind dies Teilraume des Hilbert- 
Raumes, die gruppenweise einer ,,Energieschale, d.h. dem von den 
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Eigenvektoren ®, zu den Eigenwerten 6, des Hamilton-Operators mit 
é&<é€,<e" aufgespanntem Teilraum, angehéren. Die Phasenzellen 
diirfen. aber auf keinen Fall so gewahlt werden, daB alle @, einer und nur 
einer Phasenzelle angehéren. Vielmehr miissen die ®, einerseits und die 
Phasenzellen andererseits ,,schief zu einander liegen. Durch eine Mittel- 
wertbildung zeigt J.v. NEUMANN, daB fast alle‘ Aufteilungen in 
Phasenzellen zum Ergodensatz fiihren, daB ,,fast alle‘ makroskopischen 
Beobachter den Ergodensatz und Entropiesatz bestitigt finden. Die 
Abschatzungen J. v. NEUMANNs sind verbessert worden [3], [5]. Aus 
einer der letzten Arbeiten FARQUHAR und LANpsBERGs [5] geht hervor, 
daB der Beweis des Ergodensatzes eigentlich allein von dieser Einteilung 
in Phasenzellen abhangt. Wenn man auf dem Standpunkt steht, daB 
tatsachlich die ergodischen und thermodynamischen Eigenschaften eines 
Systems von der Art des Beobachters und nicht des Systems abhangen, 
kénnte man mit diesem Ergebnis zufrieden sein. Entscheidend fiir 
physikalische Satze des makroskopischen Verhaltens ware dann allein 
die ,,Information“, die willkiirlich vom Beobachter so oder so gewahlt 
werden kann. Diese Art der Deutung lauft konform mit einer Inter- 
pretation der Quantenmechanik, die das ,,Wissen“ eines Subjekts mit 
in die Theorie einbezieht. Es soll hier nicht auf diese Interpretations- 
frage naher eingegangen werden. Es gibt aber eine Reihe von Autoren, 
die hier eine objektive Auffassung vertreten. Ebenso habe ich an einigen 
Stellen versucht, diese objektive Auffassung zu begriinden [6] bis [9] 
und werde dies in Kiirze an anderer Stelle ausfiihrlich tun. 

Stellen wir uns aber einmal auf einen mehr objektiven Standpunkt, 
so ware es erwiinscht, das ergodische Verhalten als eine Eigenschaft des 
physikalischen Systems zu erkennen. Ebenso miiBten die ,,makroskopi- 
schen Observablen‘‘ vom System her ausgezeichnet sein. Sie sind nicht 
vom Beobachter frei festzusetzen, sondern umgekehrt sind sie dem Be- 
obachter als die ,,natiirlichen Eigenschaften‘’ des Systems gegeben. 
Fiihrt der Beobachter ,,absichtlich‘‘ andere als die vom System her aus- 
gezeichneten Beobachtungen durch, so zerstért er im allgemeinen das 
uns in der Makrophysik bekannte Verhalten. Ist es méglich, diese Vor- 
stellungen durchzufiihren? Diese und die folgenden Arbeiten stellen 
einen Versuch dazu dar. 

Um den angegebenen Gedankengang durchzufiihren, mtissen wir nach 
Dingen suchen, die eine bestimmte Sorte von physikalischen Systemen 
(z.B. Wasserstoffatomen) in der Quantenmechanik unabhangig vom 
Beobachter auszeichnen. Als estes ist zur Beschreibung ein Hilbert- 
Raum § erforderlich. Hierin aber sind die verschiedensten Sorten 
physikalischer Systeme nicht unterschieden. Zweitens kommt. jeder 
Sorte (isolierter) Systeme ein Hamilton-Operator H zu, der in bekannter 
Weise die Zeitveranderlichkeit beschreibt. 
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Reicht diese Kennzeichnung aus? Wohl nicht. Aus der Arbeit von 
FARQUHAR und LanpsBErc [5] geht hervor, daB es eigentlich gar nicht 
auf den Hamilton-Operator, sondern auf die Phasenzelleneinteilung an- 
kommt. Wir wollen aber selbst kurz plausibel machen, da8 H allein 
die Sorte physikalischer Systeme nicht ausreichend kennzeichnen kann. 
Durch H ist ein Eigenwertspektrum mit Entartungsgraden bestimmt. 
Jeder Hilbert-Raum ist mit jedem anderen isomorph, wenn man nur die 
Grundrechenoperationen in diesen Raumen betrachtet. Wenn zusatzlich 
H gegeben ist, so sind zwei Hilbert-Raume §, und §, mit den Hamilton- 
Operatoren H, bzw. H, isomorph, auch in bezug auf die Zeitveranderlich- 
keit ihrer Observablen, wenn nur H, und Hy, dasselbe Spektrum mit 
denselben Entartungsgraden besitzen. Es ist also von hieraus z. B. kein 
Unterschied zwischen einem System aus einem einzelnen Atom und 
einem ,,groBen“ System, das aus vielen Atomen zusammengesetzt ist, 
sobald nur das Spektrum des Energieoperators gleich ist. Man wird 
einwenden, daB aber zwei solche Systeme nicht das gleiche Energie- 
spektrum haben werden. Das mag richtig sein, wenn man die in der 
Natur wirklich vorkommenden Hamilton-Operatoren benutzt. Es ist 
aber leicht méglich, sich in Gedanken ein System aus einem emzelnen 
Massenpunkt zu konstruieren, das dasselbe Spektrum von H hat wie 
ein Liter Wasserstoffgas; denn man braucht ja nur H geeignet anzu- 
setzen. Hieraus leuchtet die von FARQUHAR und LANDSBERG bewiesene 
Tatsache ein, daB entscheidend noch etwas anderes eingehen muB, fiir 
das J. v. NEUMANN die Phasenzelle wahlte. Da wir uns jetzt aber auf 
den Standpunkt stellen, daB diese Phasenzellen nicht vom Beobachter 
her bestimmt sind, kann uns deshalb der Beweis des Ergodensatzes von 
J. v. NEUMANN nur insofern etwas niitzen, als er zeigt, daB es nicht 
, aussichtslos“ ist, daB der Ergodensatz gilt, sondern daB dem Ergoden- 
satz entsprechende mathematische Zeitmittelrelationen  erfiillt sein 
werden, wenn nur die ,,richtigen‘‘ Phasenzellen (d.h. die vom System her 
bestimmten) nicht gerade zu ungliicklich relativ zu den Eigenvektoren 
von H liegen. Ich habe in Anbetracht dieser Sachlage einen Beweis der 
wesentlichen Mittelwertrelation in einer friiheren Arbeit [6], [7] ver- 
sucht, der nicht von einer Einteilung in Phasenzellen Gebrauch macht. 
Entsprechend den eben skizzierten Gedankengangen wollen wir erst 
einmal mdglichst viel Folgerungen allein aus der angenommenen Kennt- 
nis des Hamilton-Operators ziehen, um erst an spaterer Stelle einen 
Schritt weiterzugehen, indem wir ein drittes Charakteristikum einer 
Sorte physikalischer Systeme einfiihren. 


2. Ergodische Observable 


Alleinige Voraussetzung ist also ein Hilbert-Raum § und der darin 
gegebene Hamilton-Operator H. Von diesem wollen wir zunachst an- 
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nehmen, da8 sein Spektrum nur diskret sei, was physikalisch etwa der 
Tatsache entspricht, da8 sich das System nur iiber ein endliches Raum- 
gebiet ausdehnen kann (d.h. grob anschaulich, daB es in einem Kasten 
eingeschlossen ist). ¢, seien die Eigenwerte von H und E, die Projek- 
tionsoperatoren auf die zugehérigen Eigenraume, so daB gilt: 
H=)'s, £,. (1) 
Q 
A sei eine Observable und W ein statistischer Operator. A beschreibt 
also eine an dem System meBbare GréBe und W eine statistische Ge- 
samtheit (in folgendem kurz Gesamtheit genannt) von solchen Systemen. 
Der Mittelwert von A in der durch W gekennzeichneten Gesamtheit (der 
sog. Erwartungswert) ist bekanntlich: 


M(A) = Spur (WA). (2) 
Es sei Spur (W) =1 und damit die Funktion M(A) normiert. Wir fragen 
nach der Zeitveranderlichkeit von M(A). 
Durch # ist der unitare Operator (t=1 gesetzt) 


Upset => ¢ ee (3) 
(4 
gegeben, wobei (1) benutzt wurde. Es ist bekanntlich 
M,(A) = Spur (WU, AUS). (4) 


Wir definieren als zeitliche Mittelung: 


i= int ss fro ae. (5) 
& 


T—S->0o IT—S 
Dann gilt mit (3): 
M,(A) = X Spur (WE,AE,) | 
@ 


(6) 
= > Spur (E,WE, A). | 


Jeder Gesamtheit W kénnen wir eine Gesamtheit W zuordnen mit: 


ea ey E, WE,. 5 (7) 
Q 
Aus Spur (W)=1 folgt auch Spur (W)=1. Damit ist 
M,,(A) = Spur (WA). (8) 


Die Gl. (8) wird haufig unter der Bezeichnung einer Gleichheit von Zeit- 
mittel und Scharmittel erwaihnt. Genau besagt sie folgendes: Ist eine 
Gesamtheit gegeben, so ist der Zeitmittelwert des Mittelwertes tiber 
die Gesamtheit W gleich einem von der Zeit unabhangigen Mittelwert 
iiber eine andere Gesamtheit W. ? 
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Wir bilden jetzt die Differenz 


D,(A) = M,(A) — M,(A) (9) 
und untersuchen 
DFA) = limo. fim (A) ]2 dt. (10) 


Ist D?(A) ,,sehr klein‘, so kann M,(A) zeitlich nur selten stark von 
M,(A) abweichen. Da sich D?(A) mit #? multipliziert, wenn man A mit A 
multipliziert, werden wir D7 (A) mit einer GréBe vergleichen, die ebenfalls 
quadratisch in A ist. Wir wahlen Spur (WA?) =M,(A?). 


Setzen wir: 


Di (A) (11) 


M,(A*) 


A= 


so interessiert uns, unter welchen Bedingungen 4<1 werden kann. 
Sucht man solche Bedingungen, so ist es nicht sinnvoll, sowohl W wie A 
als frei wahlbar anzusehen, um 4<1 zu erreichen. Wir wollen vielmehr 
untersuchen, welche Bedingungen A erfiillen mu8, wenn A <1 wird bei 
jedem beliebigen W. Dies bedeutet physikalisch, daB ein solches A fiir 
jede Gesamtheit einen zeitlich nur selten stark schwankenden Erwartungs- 
wert hat. 


Es ist 
M,(A) — M,(A) = >) é “e—%)* Spur(E, WE, A). (12) 
9,0 
o+o 


Die Summe in (12) ordnen wir um, indem wir als neue Summations- 
variable wm und « einfiihren mit 


@ = & — & 
= &,, 


und nennen um: E,=E,, 1d Dee 


Damit wird: 
M,(A) — Se es Spur (E,_,,. WE, A). (13) 
(w+0) 
Setzen wir: 
g(a) = = 2 ubnie. » WE,A), (14) 


so gilt, da A Hermitesch ist: g(—w) =g(a). 
Daher wird schlieBlich: 


Dj (A). =Z |g@)P. (15) 
(+0) 
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Da wir W als beliebig voraussetzen wollten, betrachten wir zuerst den 


Ball: W=P,. Dann ist 


g(o) = > (Ey, EAE 


& (@ fest) 


lg@)|< > |(Z.y, EAE, y) | (17) 


& (w fest) 


e—w¥)- (16) 
Hieraus folgt: 


und mit der Schwartzschen Ungleichung 


lg@)|s 2 IZ. yIE.AE,_o yl. (18) 


& (w fest) 


Hieraus folgt mit Hilfe der Schwartzschen Ungleichung in der Form: 


¥ a, | <(Z 1a))(2 18,19), (19) 
daB : i bs 
Ig@)Ps( 2 |Z. AE._o yl) | Dy |E.ylP). (20) 
€ (@ fest) € (w fest) 


Wenn man (16) in der Form schreibt: 


§(o) = X (E,-wAE.y, E._oy), (21) 


4a 
€ (w fest) 


so kann man statt (20) ebenso 


les ( DHABI) ( © 


(@ fest) sae fest) 


IE. YP) (22) 


ableiten. Setzen wir fiir das Maximum in bezug auf w bei festem yp: 


m—Max|( 3 IE.AE,oyl)( 2 WEAF yl}, — (23) 
@ (w= 0) slo fest) e (@ fest) 
so folgt: 
X le@ smd (2 WAE.oyll}i x 
@ (w= 0) o € (@ fest) ; (24) 
x( 2D IBAE.-ovl}!( & Weyl) Deol?) 
€ (@ fest) € (@ fest) e (w fest) 


Wenden wir die Schwartzsche Ungleichung in der Form (19) in bezug 
auf die Summe iiber w an, so folgt: 


DFA) < mi|[ 3 WeAE.ovl!( 3124. vt hx 


@ \‘e(q fest) _‘e( fest) (25) 
2 2\]2 
‘ P (2 leer (, 2. IE. -o¥l } 
< mS D IE, AE,—-oyle)( Y Meo AE.y PE x 
@ e(w fest) w &(w fest) (26) 
x [2 (2 lvl) (2 fae i 
iw ‘e(w fest) € (w fest) 


Dy(A) < mi( SIE AE, yh) (D%,eMeeylP Mee yl) _ (22) 
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Mit 
W, = Ds Ef, yp E, (28) 


ist 


Spur (W, A?) = 2 Spur (PB, E, A?E,) = DIAL, yl? = DIE AE. ylP, (29) 


so daB schlieBlich 


D}(A) sm [Spur (W, A?) ]*| 2%, ellE. yl IE. yl}. (30) 


y, ist eine ganze Zahl, die die Zahl der Glieder angibt, die beim Aus- 
multiplizieren der Summen in der Gl. (26) auftreten. Die Zahlen y, ,, 
lassen sich anschaulich interpretieren. Damit ein Glied |Z, yl? ||E, ||? 
in (26) auftritt, muB es ein w und zwei andere Eigenwerte ¢,9, €19 geben, 
so daB 

a a0 o 1) 
fo —& =O 


ist. Ersetzen wir in (31) w durch (—wo), so erhalten wir dasselbe Glied 
noch einmal, was wir aber nicht getrennt zu untersuchen brauchen, da 
auch in (30) jedes Glied zweimal (namlich mit »,, und », ,) auftritt. 
Aus (31) folgt: 

+ €1 = &19 + E10. (32) 


Es gibt also ein Paar von Werten é& 9, &€j9, die dieselbe Summe 
wie ¢,,¢, haben. Hat man umgekehrt ein Paar von Werten Sor 
und é)+¢,, so kann man mit 
O=&—&, und ws. er, 
setzen: 

41 > Slo = Oy, 


(33) 


, , 
{10 &4 =, 
oder 
, 
fe levo Oe 


| (34) 


/ 
C10 et SACO srs 


Ist &9 =e, und e)—¢,, so kann 
; e man nur (34) benutzen, da wegen 

Fig.1. Graphische Darstellung der @, = 0 der Fall (3 3 ) in (26) nicht 
Eigenwert-Paare e, e” vorkommt. Tragen wir in Fig.14 

in einer Ebene die Punkte e, ¢’ 

ein, so kann man in diesem Diagramm Geraden der Sorte (a) und (0) 
durch die Punkte ¢, e’ ziehen. Auf einer Geraden der Sorte (a) liegen 


alle Punkte gleicher Frequenz ¢ — ¢’, auf einer der Sorte (0) alle gleicher 
Summe e+ ¢’, 
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Y.,,e St also gleich der Zahl der Punkte (auBer ¢,, €;), die auf einer 
Geraden der Sorte (b) durch ¢,, e; liegen. 


Wir setzen zur Abkiirzung: 


< m : bY ‘ > 2 ay 2 ; 
= Spur (W, 42) ‘ Ke 2% IE ey IE. pll é (35) 
Damit erhalt man fiir (11): 
A <v? 6. (36) 


Es ist also A4<1, wenn v6 <1 erfiillt ist. 
Es sei y das Maximum aller », ,, dann ist 
vy S> DIE yIP IE. yl? = 9. (37) 
@ =z, Sei die Frequenz, fiir die in (23) das Maximum erreicht wird. Aus 
(29) folgt 
2 Spur (W, A”) = > IAL, yl? + > I4Z,_., yl (38) 
& (Wg fest) € (Wo fest) 


und mit der Beziehung 2a b < a?+ 0B? 
Spur (W, 4) =( DIE yPE( D IE. G9) 


& (@p fest) & (@y fest) 
Aus (23), (35), (39) folgt somit: 
25 ZA E, we PP ) 2 Ze—coy A E.y|l? ) 


é6< & (@ fest) : E (@, fest) 
Bi 2» |42.—0 Pll bz 4 Eevl 


€ (@, fest) £ (@, fest 


(40) 


Wir erhalten also eine Abschatzung fiir 6, indem wir in jedem Faktor 
getrennt das Maximum in bezug auf py wahlen. Die Wahl des Maximums, 
z.B. im zweiten Faktor, fiihrt auf die Eigenwertgleichung: 
eA Ho a Hapa), | eA 2k, (41) 
£ (@p fest) € (@®p fest) 
Da die einzelnen Summanden links und rechts orthogonal sind, folgt aus 
(41) 


E,AE,», AE.y = 0 E,A*E,p- (42) 

Ebenso folgt fiir den ersten Faktor die Eigenwertgleichung: 
E,_» AE, A Eo, Y = NE sw, 4° Eso, Y- (43) 
Sind ¢ und 7 die gréBten Eigenwerte der Gln. (42) und (43), so ist also 
6 <a'7}. (44) 


@ ist nach (42) bestimmt durch 


= = Max [x4 Fevll 
oS ve lee Oe 
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und durch eine ahnliche Gleichung 7. Sind ®, und ®, zwei beliebige 
Eigenvektoren von H, so ist also 


— | (D,-, A®,)|? 

oS ee aa (40) 
Saar e |(D,-, A®,)|? 

eee ar sae De (47) 


Es ist also nach (36), (37) sicher dann A <1, wenn fiir alle ®,, ®,-(e == €'!) 
7|\(Gp,A®)| <A ®,| +40, fir oF’, (48) 
denn aus (48) folgt, wenn z.B. ||4®,|| > ||4@,l ist, daB 


P\(Dy,AP)|<|A®,|, dh. vot<1 (49) 


ist;-und wegen 7 <1 auch yd0<1. 
Ist » nicht sehr groB gegen 1, so ist (48) nicht nur eine hinreichende, 


a a a 


sondern auch eine notwendige Bedingung. Wahlt man nadmlich — 


y= ®,+ ®, so ist, wie man leicht nachrechnet, 


D?(A) =, (Pe, AB.) |? j : (50) a 


[49 + TAO” 


Damit aber (48) wirklich als hinreichende Bedingung bewiesen ist, ist 


noch zu mee daB D?(A)< Spur (W A?) fiir beliebiges W ist, sobald dies 


fir W=P, gilt: Wegen Spee Sat gilt GB. ARSE 145): ia 


eee Le W= Zw, Rew ad | ae (51) 


Daraus folgt ase MAA) = spurl UAT) paigickis: npotanfis oft 
PCA RD) Ta dah a5, seakdzopey tee wae ni memix eth el tnnertog 


2 Na 0 88 SA ofa pabiee “ig 


) stark ergodisch sind. Es sei g, die jeweils kleinste Zahl, fiir die 
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Wir wollen eine Observable A stark ergodisch in bezug auf A nennen, 
wenn 


D}(A) < Spur (WA?) = M, (A?) (57) 


ist. Wann ist speziell ein Projektionsoperator P stark ergodisch? Die 


Bedingung (48) besagt, daB 


>|(P®,, PP,)| <||P Bll + ||P By. (58) 
Fir P= BP, folgt aus (58): 
7 PIP. PI <I(p. P| + (0, I]. (59) 
(59) ist identisch mit der Bedingung: = 
(py, ®)|<41 fiir alle ¢ bis auf héchstens ein e. (60) 


Es seien FP, eine Reihe von paarweise orthogonalen (F, B,=0, »== 1) 
Projektionsoperatoren, die alle stark ergodisch seien. Es ‘ct dann nicht 
garantiert, daB alle Operatoren der Form: 


A= Sa, . oon 


5|(B.%,,P,®,)| < % UP, bl + IB Pl) (62 
, gilt. Dann ist wegen P?=P: a Miidigau-A 
Di(E) S Veo Mi(h). rear aA (53) 
Nae | sich mit J Hilfe der ‘Schwartzschen Peis: | 


Si) Ba = SBT “ 


sh) Alera ofthe, 


356 GUNTHER LUDWIG: 


Was bedeutet es physikalisch, daB eine Observable stark ergodisch 
ist? Dazu gehen wir auf die Bedingung 


T 

fire [ima —Mayp at <4 (68) 

T—S->0o : 

zurtick. Die Funktion M ist durch eine Gesamtheit vieler Systeme ge- 
geben. M,(A) ist der Mittelwert von A und M,(A?) der von A® bei einer 
Messung von A zur Zeit ¢, gemittelt iiber die Gesamtheit. Werden diese 
Mittelwerte noch einmal zeitlich gemittelt, so erhalt man M,(A) bzw. 
M,(A2). Diese Werte kénnen aber durch Messungen nur kompliziert 
erhalten werden, da die Durchfiihrung einer Messung an allen Objekten 
einer Gesamtheit die Gesamtheit, d.h. den zu M gehérigen Operator W 
andert. Man braucht also viele ,,gleiche‘‘ Gesamtheiten zum selben W, 
um zu verschiedenen Zeiten ¢ die M,(A) experimentell bestimmen zu 
kénnen. (68) besagt nur, daB fast immer (d.h. zu fast allen Zeiten #) 
der Mittelwert M,(A) nur um einen gegentiber M,(A?) sehr kleinen Be- 
trag von seinem zeitlich konstanten Mittelwert M,(A) abweicht. 


Die Bedingung (68) ist invariant gegenitiber MaSstabsénderung von 
A, d.h. gegentiber Multiplikation von A mit einem Faktor 4. Sie ist es 
aber nicht gegeniiber einer Nullpunktsanderung der MeBskala von A, 
d.h. gegeniiber Addition von «1 zu A. Man kann eine solche Bedingung 
aufstellen, indem man auf der rechten Seite von (68) ebenfalls wie links 
einen gegentiber Addition von «1 invarianten Ausdruck hinschreibt: 


(ee im 7=3 fim reas (69) 


<M,(A) —(M,(4)}’ = M,[(4 — M,(A) 1)?]. 


Eine Observable A, die (69) erfiillt, heiBe maximal ergodisch. Da 


M,(A) = > Spur (WE, AE,) (70) 
ist, ist also (69) erfiillt, wenn die Observable 
A'=A—DE,AE, (71) 


stark ergodisch ist. Die physikalische Bedeutung von (69) ist, daB die 
zeitlichen Schwankungen von M,(A) um seinen Mittelwert M,(A) ;(A) viel 
kleiner sind als der zeitliche Mittelwert der Schwankungen von A um 
M,(A) genommen iiber die Einzelsysteme der Gesamtheit. 
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Eine schwachere Forderung als (68) erhalt man, wenn man mit k 
als unterer und K als oberer Grenze von (p, A @) (y, g)~ setzt: 
7 
— 1 E WATTIA\ 9 a y 9 
im = i [M,(A) — M,(A)]2dt< (K — k)?. (72) 
Eine Observable, die (72) erfiillt, heiBe schwach ergodisch. Hier 
braucht die zeitliche Schwankung von M,(A) um den Mittelwert M,(A) 
nur klein gegeniiber (K — k)? zu sein. AK —h ist ein MaB fiir die Ausdeh- 
nung der MeBskala von A. A ist also schwach ergodisch, wenn die zeit- 
liche Schwankung von M,(A) klein gegeniiber der Gesamtausdehnung 
der MeBskala ist. 


3. Vergleich mit dem Beweis von J. v. NEUMANN 
J. Vv. NEUMANN [2] ordnet einem Zustand P, den statistischen 
Operator 


(Aay, y) 
a near ahae le (73) 


zu. In unserer Schreibweise haben wir die Energieskala in Intervalle J, 
einzuteilen und 


A,= dE, (74) 
e€Ja 


zu setzen. U, ist nicht gleich W,, wie es nach (7) definiert ist: 
Wy = 28.7, E.: (75) 


Den Unterschied ersehen wir am einfachsten, wenn wir einmal voraus- 
setzen, daB die Eigenwerte ¢ von H nicht entartet sind. Die normierten 
Eigenvektoren seien ®,. Dann ist 


D \(®e, y)|? 
U, = Mee ” e€Ja : Po, - (76) 
a &€Jo 
und 
W,=2 2 M(Pe, ¥)P? Po; (77) 


wobei s, gleich der Zahl der Eigenwerte in J, ist. In U, kommen die Po, 
mit iiber J, gemittelten Koeffizienten vor. Wenn 


Spur (U,.A) ~ Spur (W, A) (78) 
sein soll fiir alle y, so miissen also fiir A anndhernd alle Matrixelemente 


(e|Ale) fir eCJ, “ (79) 
gleich sein. 
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J. v. NEUMANN beweist nun den Satz, daf 
[Spur (P,U,A U,*) — Spur (U, A)? < Spur (U,A?), (80) 


wenn die Operatoren A makroskopisch geeignet gewahlt werden. Wir 
werden gleich auf die Frage dieser Wahl der A zuriickkommen. Da 


Spur (BU, AU) = Spur (W, 4) (81) 


und im allgemeinen nicht gleich Spur (U,A) ist, stecken also in (80) zwei 
Behauptungen: Erstens ist die zeitliche Schwankung des Erwartungs- 
wertes M,(A) klein (Ergodensatz), und zweitens ist der zeitliche Mittel- 
wert M,(A) fast gleich dem Mittelwert iiber eine Energieschale A,, d.h. 
es gilt (78) (Zeitmittel = Scharmittel; nur ein Integral der Bewegung). 

Gegen diese Zusammenfassung zweier Satze in einem ist folgendes 
einzuwenden: Der Ergodensatz allein ist schon eine wichtige Aussage, 
die aber nach der Erfahrung nicht nur fiir eine Gruppe makroskopischer 
(vertauschbarer) Observablen A gilt, sondern fiir viel mehr Observable. 
Denn z.B. die Geschwindigkeit oder der Ort eines Atoms in einem Gas 
strebt einer Gleichgewichtsverteilung zu. Fiir zwei in keiner Weise ver- 
tauschbarer Observable ist also ebenfalls ein Ergodensatz zu erwarten. 
Aus diesem Grunde hatte ich in einer fritheren Arbeit [6] die Aufgabe 
in Angriff genommen zu untersuchen, welche Observablen A in dem oben 
definierten Sinne stark ergodisch sind. Genau dieselbe Frage haben wir 
im vorangehenden behandelt, etwas verallgemeinert gegeniiber den Be- 
trachtungen der fritheren Arbeit [6]. 

Ob dagegen (78), d.h. (79) fiir eine Observable A erfiillt ist, ist davon 
abhangig, ob es auBer der Energie noch wesentlich andere ,,Integrale“‘ 
der Bewegungsgleichung gibt, d.h. Observable A, die zeitlich konstant 
sind. Wenn die Eigenwerte ¢ von H nicht entartet sind, so sind nur die 
Funktionen /(H) zeitlich konstante Observable. Man wire also geneigt, 
die Frage nach weiteren ,,Integralen“ in diesem Falle zu verneinen. Aber 
diese Einstellung ist physikalisch falsch, obwohl rein mathematisch 
richtig. 

Alle Observable A, die nur Diagonalelemente haben, lassen sich als 
/(H) schreiben. Fiir diese alle ist aber keineswegs (79) erfiillt, denn (79) 
wiirde behaupten, daB die Diagonalelemente von A in einem Intervall J, 
praktisch gleich sind. J. v. NEUMANN zeigt nun auch gar nicht, daB (79) 
etwa fiir alle A erfiillt ist, sondern nur, daB man die A so wahlen kann, 
daB auch (79) erfiillt ist. 

Entscheidend fiir den J. v. Neumannschen Beweis ist, wie es auch 
gerade aus der Arbeit von FARQUHAR und LANDSBERG [5] hervorgeht, » 
die ,,Wahl‘ der makroskopischen Observablen, d.h. die ,,Wahl‘ der 
Einteilung in Phasenzellen. Der wesentliche Teil des Beweises besteht 
darin zu zeigen, daB fiir ,,fast alle‘ makroskopischen Beobachter, d.h. 
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fiir fast alle méglichen der , ,erlaubten‘‘ Einteilungen in Phasenzellen (80) 
gilt. Uber das Mittelungsverfahren ist viel herumgeratselt worden [4]. 
Ich halte dieses Mittelungsverfahren fiir physikalisch falsch, was aneinem 
Beispiel begriindet werde: 

Wir betrachten zwei isolierte Systeme S, und S, mit den Hamilton- 
Operatoren H, und H, und das zusammengesetzte System S= S,+ S, 
(aber energetisch isoliert nebeneinander) mit H = H,-+ H,. Man kann 
sich die Eigenwerte o von H, und 7 von H, als nichtentartet so gegeben 
denken, daB auch die Eigenwerte é=o-+y von H nicht entartet sind. 
Nach dem Beweis von J. v. NEUMANN in der Erweiterung von FARQUHAR 
und LANDSBERG ist es also duBerst ,,unwahrscheinlich, einen makro- 
skopischen Beobachter zu finden, der eine Abweichung von (80) fest- 
stellen wiirde. Dieser ,,auBerst unwahrscheinliche‘‘ Fall liegt aber hier 
nach der Erfahrung ,,immer‘“‘ vor, denn man stellt fest, daB das Gleich- 
gewicht von S,+S, nicht eindeutig durch die Energie von S,+S, 
gegeben ist, denn S, und S, kénnen einem Gleichgewicht ganz ver- 
schiedener Temperaturen 7, und TJ} zustreben, da S, von S, isoliert ist. 
Die wirklichen makroskopischen Beobachter beobachten also ,,immer“ 
Observable, fiir die (78) und (80) verletzt ist: Die zeitlichen Mittelwerte 
innerhalb von S, + S, sind nicht gleich den Mittelwerten tiber eine Energie- 
schale A, von S,+ S,. Es gibt in diesem Falle also durchaus neben der 
Energie des Gesamtsystems noch wesentlich verschiedene ,,Integrale“, 
z.B. die Energien der Teilsysteme S, und S,. Nach den Voraussetzungen, 
daB auch die e=o-+y nicht entartet sind, ist rein mathematisch z.B. 
A, =} (A) =/(4,+ A,), d.h. o=f(e). Tragt man sich aber einmal diese 
Funktion o=/(e) iiber den Eigenwerten e—o-+7 auf, so ist dies eine 
stark schwankende Funktion, fiir die also in keiner Weise f(a +7) fiir 
&<ot+nS<é (dh. o+y aus dem Intervall J: ¢...€) praktisch 
konstant, d.h. (79) erfiillt ist. Die makroskopisch doch leicht beobacht- 
bare ,,innere Energie‘‘ U, von S, ware nach J. v. NEUMANN eine ,,duBerst 
unwahrscheinliche‘‘ Observable. Dieses Beispiel habe ich schon in einer 
friiheren Arbeit [6], [7] erwahnt. Aus diesem Beispiel geht also hervor, 
daB die ,,apriori Wahrscheinlichkeiten“ fiir makroskopische Beobachter 
keine reale Bedeutung haben. Hinter dieser Wahl der apriori Wahr- 
scheinlichkeiten verbirgt sich vielmehr das eigentliche Problem der 
makroskopischen Observablen, so wie es physikalisch tatséchlich vor- 
liegt. Es sind die ,,richtigen‘‘ makroskopischen Observablen gesucht, 
die man tatsdchlich makroskopisch beobachtet. Oder in der Sprache der 
Wahrscheinlichkeiten fiir Beobachter: Es ist die tatsdichliche (nicht apriori) _ 
Wahrscheinlichkeitsverteilung fiir die Makrobeobachter gesucht, die 
alles andere als die bei den Mittelungsprozessen von J. Vv. NEUMANN 
benutzte apriori Gleichverteilung, sondern vielmehr eine extrem die _ 
wahren Makrobeobachter auszeichnende Verteilung ist. 
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Fragen wir nun nach dem Wert des Mittelungsprozesses, an dem der 
ganze Beweis hangt, so miissen wir zugeben, daB er eigentlich nicht mehr 
zeigt, als daB der Ergodensatz und der Satz von der Gleichheit des Schar- 
und Zeitmittels bei geeignet gewahlten Observablen gilt. Es ist also 
nicht eigentlich ein Beweis des Ergodensatzes, sondern nur ein Beweis 
dafiir, daB ein Beweis des Ergodensatzes méglich ist. Da8 der Mittelungs- 
prozeB anders durchzufiihren ist, wenn es Integrale der Bewegung gibt, 
steht auch bei FARQUHAR und LANDSBERG [5] auf S.142. Was aber 
entscheidet dariiber, welches eben die richtige Wahrscheinlichkeitsvertei- 
lung fiir die Makrobeobachter ist ? 

Wenn aber der MittelungsprozeB keine reale Bedeutung hat, sondern 
vielmehr das eigentliche Problem verschleiert, so miiBte man einen Weg 
suchen, ohne diesen MittelungsprozeB die gewiinschten Satze zu be- 
weisen. Dies war der entscheidende Grund, warum ich in der Arbeit 
iiber den MeBprozeB [6] einen anderen Beweisgang einschlug. 

Wir haben deshalb im Vorangehenden nicht gleich von makroskopi- 
schen Observablen gesprochen, sondern erst einmal die (viel gréBere) 
Gruppe der ergodischen Observablen eingefiihrt. Dies war méglich, so- 
bald der Hamilton-Operator H gegeben ist. 


4. Integrale der Bewegung 


Wenn wir aber weiter kommen wollen, z.B. ein Kriterium dafiir 
finden wollen, ob ein System neben der Energie noch andere Konstanten 
(Integrale) der Bewegung besitzt, so reicht die Charakterisierung allein 
durch den Hilbert-Raum und Hamilton-Operator nicht aus. Was 
koénnte noch hinzutreten? Neben den schon benutzten Grundlagen der 
Quantenmechanik treten in dieser Theorie noch die Vertauschungs- 
relationen zwischen den kanonischen Variablen P,, Q; auf. Es lage daher 
nahe, diese Varibalen mit heranzuziehen. Da aber der Spin sich nicht 
ganz in dieses Schema einordnet, scheint mir eine etwas schwdchere, 
aber allgemeinere quantenmechanische Beschreibungsweise eines ,,groBen 
Systems‘ wichtig zu sein: ; 

Besteht ein System aus mehreren Teilchen, so ]4Bt sich der Hilbert- 
Raum $ des Systems als ,,Produkt‘‘ der Hilbert-Raume der einzelnen 
Teilchen darstellen. Der Einfachheit halber wollen wir zuerst einmal 
voraussetzen, daB das System aus N gleichen Teilchen besteht. Ist 
der Hilbert-Raum eines Teilchens, so ist 


D ss Fors leaaer D = Por levare (82) 


d.h. dem antisymmetrischen oder symmetrischen Teilraum des Produkt- 
raumes }#t%. Fiir das Folgende ist die Bemerkung oft eine Erleichterung, 
da wir mathematisch ganz #Y benutzen kénnen, wenn wir nur immer 
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Vektoren aus Rt betrachten, die ganz im antisymmetrischen oder sym- 
metrischen Teilraum liegen. 

Unsere Behauptung ist, daB die drei Charakteristika: 1. Hilbert- 
Raum, 2. Hamilton-Operator, 3. Produktdarstellung des Hilbert- 
Raumes, ausreichen, um vom System her (nicht vom Beobachter her) zu 
bestimmen, was der Beobachter zu beobachten hat, wenn er Ergoden- 
satz und makroskopisches Verhalten entdecken will. Es ist klar, daB 
nach der Quantentheorie ein Beobachter, d.h. genau genommen, eine 
MeBapparatur, im Prinzip auch andere Dinge messen kann als die vom 
System her in einem solchen Sinne ,,erlaubten“‘, daB man ergodisches und 
makroskopisches Verhalten vorfindet. Wenn wir also, basierend auf (82) 
im folgenden angeben, was wir z.B. als Integrale der Bewegung oder als 
makroskopische Observable anzusehen haben, so werden wir nicht be- 
wetsen kénnen, daB diese GréBen die einzig zu beobachtenden sind (denn 
man kann ja prinzipiell viele andere beobachten), sondern vielmehr 
stellen wir alle GréBen zunichst einmal als Definition hin. Riickwarts, 
aus diesen Definitionen folgend, ist dann herzuleiten, daB man tatsachlich 
eine Beschreibung erhalten hat, die dem wirklichen Verhalten ,,makro- 
skopischer Messungen“ und dem iiblicherweise durchgefiihrter mikro- 
skopischer Messungen entspricht. Dies ist ein Programm, das Schritt 
fiir Schritt durchgefiihrt werden soll. Wir beginnen in dieser ersten 
Abhandlung mit der Frage nach den Integralen der Bewegung. 

Neben # betrachten wir die Hilbert-Raume hi” mit n<N. Es ist 
RY — 8" x RY-". Von jedem Operator A in RY kann man die ,, Verkiir- 
zungen“ A,, auf 9” bilden ([7], S.128). Setzen wir KR” = 6, RV" =T 
und seien y, bzw. yw, vollstandig normierte Orthogonalsysteme aus © 
bzw. &, so ist y, y, ein solches von S x ZY. Dann kann man schreiben: 


Ap PSO Ts te (83) 
oo 


Die Verkiirzung auf =" ist dann definiert durch: 
An Py = Li Pods Vou, ru" (84) 
e bu 


Sind A und B zwei Operatoren in 3t¥, so kann man folgende inneren 
Produkte definieren : dail 
(A, B,,) = Spur (Ar B,,) , (85) 


wobei die Spur in $i” zu nehmen ist. 
(85) ist sinnvoll, sobald fiir A und B 
Spur(A*A,)<oco,  Spur(By B,)< oo (86) 


ist. (86) ist hinreichend, aber nicht notwendig. Ein Operator, der (86) 
erfiillt, ist vollstetig. Ist P, der Projektionsoperator auf einen Vektor ® 
24* 
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mit ||D|| =1, so ist jedes (Pz), vollstetig ([7], S. 130). Damit ist fiir zwei 
Operatoren Pz, Py 


((Po)n» (Pe)n) = Spur ((Po)n (Pv)n) (87) 
definiert. Ebenso kann man den ,,Abstand“ 
I(Po)n — (Pe) all? = ((Po — Pv)n» (Po — Pv) ,) (88) 
einfiihren. Fiir 1— WN ist: 
(2.—P4=0 oor tir, P= Py: (89) 


Ist P Projektionsoperator eines endlich dimensionalen Teilraumes aus 
RY, so folgt mit Hilfe der Schwarzschen Ungleichung aus 


Q 


I tise z F. Dy (90) 
und ~ 
LAE Dai sm (01) 
daB 
Spur(B® B) = ¥ Si Spur ((Po,)x (Po,)n) 
or eo (92) 
<> DilPoy)aliPo,)all <2. 
Also auch fiir endlich-dimensionale P und Q ist 
(F.,Q@,) und ||P, — Ql (93) 
definiert. Ebenso folgt statt (89): Fiir 1 =WN ist 
IP—O= 0. nur fir P= 0. (94) 


(94) gilt aber nicht mehr fiir » statt N: Es kann sehr wohl || P, —Q,,||=0, 
(n<N) sein, ohne daB Q=P ist! Wir zeigen dies an einem Beispiel 
fiir Py, Py: Mit dem oben eingefiihrten Orthogonalsystem sei z.B.: 


@= e (Pir + P2 Peo) 
(95) 
P= 7 (Pi P2 + Poy) - 


Dann ist (Ps), = 4 Ey + £2 
obwohl Pp + P, ist: 


Ist aber ||P, — Qnll = 0, so ist auch Mn Oo Wael fiir n’<m, aber 
nicht BINED HE fir n’>n! 


= (Fj), und damit also ||(Pp),, — (Pv) nll =0, 
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Eine Observable A heiBt bekanntlich stetig, wenn ||A f|| < C||/|| ist. 
Dann ist: 


(py, 4g) — y, Ay)| = |p, 49) —(@, Ay) + (y, 4y) —y, Ay)| 
ee cy cliie a, ; 
Das heift (py, A ¢) ist eine stetige Funktion in gy. Ist umgekehrt: 
I(v, Ag) —(y, Ay)| SC lle +lyl) le — vl, (97) 
so folgt bei eimem festen y und beliebigem g mit gl =1 und |\p|}=1: 
(PAPISl(y,4e)—y, Av +ly, 4y)I 


SC (lel +Ilyl) le —yll+ ly, 4y)| (98) 
SC (lel + lvl)? + ly, 4 y)|S4€ +|(y, Ay) =C’, 


wobei C’ nicht mehr von  abhangt. Ist nicht ||g||=1, so ergibt sich aus 


Das tars Pi Nalee. (7 
(ion 4 Ten) $° (99) 


(py, 4¢)| SC'llelP. 
Fiir einen hermiteschen. Operator folgt daraus bekanntlich, daB auch 


Ags C'lloll (100) 


sofort 


ist. Wenn ||g||=1 und ||y||=1 ist, so schreibt-sich (97) 
I(p, Ag) — (y, Ay)| S2Cllp — yl. (101) 


Die linke Seite von (101) ist unabhangig davon, ob man w mit einem 
Faktor e’* multipliziert, so daB fiir beliebiges « auch 


(vp, Ag) —(y, Ay)|<2Cllp — ey (102) 
ist. Es ist nun 
lle — ell = 2— e'*(p, y) —e**(y, 9) - (103) 
Wenn (9, y) = |(@, y)| #? ist, so setze man «= —f, womit dann 
lp — ye = 2(1 —I(y, vl) 2(1 Ie ¥)P) (104) 
wird, wobei zuletzt |(y, y)| <1 beriicksichtigt wurde. Da 
IZ — BP = 2(t —Ie, v)) (105) 


ist, folgt schlieBlich aus (101): 
| Spur (4 F) — Spur (4 F)| < 2C||F, — Fill. (106) 
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Aber auch umgekehrt folgt aus (106): 


lp, 4g) — y, Ay) S22 C(t —I(¢, v)P)PS4C (1 — lp, vl)? | Gan 
<2/2C[2—(¢,y) —, DP =2 2 Cle — yl. 

Das heiBt (106) ist ebenfalls eine Form der Bedingung dafiir, daB A ein 

stetiger Operator ist. 

Sind W und V zwei hermitesche Operatoren mit W=2>0 und V20 
und Spur(W) = Spur(V) =1, so folgt mit Hilfe der Schwarzschen Un- 
gleichung: 
| Spur(4W) — Spur(AV)| =|Spur(4|//W /W —AYV //V)| | 
= |somla (VP VP VM) + Seuelayr VP) | oy 
<|(/W4,/W-PV)|+14/V.yv—yr)| | 
< (WA, YW)" VI + (VV, AVP YM 
Da (|/WA, WA) =Spur(A |W |W A) = Spur(4?W7) ist, und wegen 
(100) Spur (A?W) < C’? Spur(W) =C”? gilt, folgt schlieBlich: 

| Spur (AW) — Spur (AV)| <2C’||/W—YV||. (109) 
(106) ist ein Spezialfall von (109) fir W= P, und V=P.. 

Wir definieren nun: Ein Operator A soll -stetig oder bis zur Teilchen- 

zahl n korreliert heiBen, wenn statt (109) sogar: 

| Spur(AW) — Spur (AV)| <D||/W,—¥V,|| (110) 
ist. Ein Operator A ist also im iiblichen Sinne stetig, wenn er nach dieser 
Definition N-stetig ist. 


Wir wollen nun zeigen, da8 ein n-stetiger Operator auch n’-stetig 
ist fiir n’ > mn. Dazu geniigt es zu zeigen, daB 


WV NVM—\Mll tir on Sm att) 


ist. 
Man kann nun schreiben: 
RY = Rh (142) 
woraus folgt, daB W, die Verkiirzung von W, auf 8” ist. Der Beweis ist 


also formal mathematisch derselbe, gleichgiiltig welchen Wert wir fiir 1’ 
wahlen. Es geniigt deshalb, »’=N zu setzen und 


WV Vail sy —)VI (113) 
zu zeigen. Da z.B. wegen Spur (W) = Spur(V) =1 


SV Veit =1- V7) (4) 
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ist und weiterhin (wegen |W und |/V positiv definitiv) 
(VW, /V) = Spur (W/V) = 0 (115) 
gilt, ist (113) bewiesen, wenn man 
Spur (|W |/V) < Spur (| W. V,.) (116) 


zeigen kann. Leider ist es mir bisher nicht gelungen, (116) zu beweisen, 
obwohl ich die Richtigkeit dieser Beziehung vermute. Dagegen wird im 
Anhang die etwas schwachere Beziehung 


Spur (//W |/V) <(Spur (//W, /V,)}? (117) 


bewiesen. Sie ist fiir unseren Zweck ebenfalls ausreichend, denn aus ihr 
folgt wegen Spur (] W, V Pe 


IV at = 21 Sour (1%) 
= 2|1 -(Spur(y™% 1 vend ae 


<4/1 —(Spu ur (|W, Vv 7) <4 [4 — Spur (/W \V )] =2||/w- al 


NV%—VPalls y2liyw —pV I. (118) 


Der Faktor 2 ist belanglos, um zu zeigen, daB jeder n-stetige Operator 
auch n’-stetig fiir 1’ > n ist. 


Die n-stetigen Observablen sind also ein Teil der n’-stetigen Obser- 
vablen fiir ~’ > m. Anschaulich sind die n-stetigen Observablen dadurch 
ausgezeichnet, da ihre Erwartungswerte nur von Verkiirzungen W, 
der die Gesamtheit charakterisierenden Operatoren W abhangen. 

Die Erwartungswerte fiir zwei verschiedene W und V werden gleich, 
sobald W,=V,, ist. Viele Observablen sind von dieser Art: 

Sind z.B. A; Operatoren, die nur auf héchstens u-Teilchen wirken, 
so ist der Erwartungswert von 

k 
Aim DAs (119) 
i=1 
nur von W, abhangig, da wegen der Symmetrie von [9%] die Verkiir- 
zungen von W auf irgendwelche n-Teilchen immer gleich sind, und da 
fiir jedes A; der Erwartungswert somit nur von W, abhangt. 

Die n-stetigen Observablen gestatten also nicht, verschiedene Ge- 
samtheiten W mit gleichen W, zu unterscheiden. Wir wollen ein Beispiel 
fiir solche W geben. 9, sei ein vollstandiges normiertes Orthogonalsystem 
in ” und yp, in RY~”. A, seien positiv reelle Zahlen. Mit 


PaTAnp (29 
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hat P, die Verkirzung : 


Auch fiir ein beliebiges anderes Orthogonalsystem y, in RY” hatte ein 
@' nach (120) dieselbe Verkiirzung (121). Aber auch jeder Operator der 
Form 

W=(Ps)\anedic Wx KR, (122) 


wobei R ein positiv definiter hermitescher Operator aus #‘%~” mit 
Spur (R) =1 ist, hat dieselbe Verkiirzung W,. 

Welches ist anschaulich der Unterschied der verschiedenen W zum 
selben W,? Hinsichtlich der Haufigkeitsverteilung (in der statistischen 
Gesamtheit) von Eigenschaften, die sich nur auf m-Teilchen beziehen, 
sind alle diese Gesamtheiten gleich. Sie kénnen sich also nur durch 
Correlationen bei mehr als » Teilchen unterscheiden. Die Messung von 
n-stetigen Observablen gestattet also z.B. nicht, die Correlationen aller 
N-Teilchen zu entdecken. Wir haben deshalb guten Grund zu der Ver- 
mutung, da8 die Messung von Observablen A, die nicht -stetig sind, 
eine um so gr6Bere und kompliziertere MeBapparatur erfordert, je groBer 
n ist, weil eine MeBapparatur, die selbst aus N’-Teilchen besteht, nur 
Observablen zu messen gestattet, die 1-stetig fiir mindestens ein n< N’ 
sind. Diese letzte Behauptung tiber den Zusammenhang von MeB- 
apparatur und Observablen wird in einer anderen Abhandlung dar- 
gestellt, die zur Deutung der Quantenmechanik Stellung nimmt und eine 
Fortsetzung friiherer Untersuchungen des Verfassers darstellt ([6] bis [9}). 

Durch die Definition der n-stetigen Observablen sind wir in der Lage, 
der Frage nach den Integralen der Bewegung einen neuen Sinn zu geben. 

Der Einfachheit halber sei erst einmal vorausgesetzt, daB H keine 
entarteten Eigenwerte ¢ habe. @, seien die Eigenvektoren, so daB 


Hirde Poy (123) 
Jedes Integral A der Bewegung hat dann die Form 
A A 0, Ps. (124) 


Wir kénnen nun aber fragen, wie die méglichen Integrale (124) aus- 
sehen, wenn wir noch verlangen, daB A n-stetig ist, d.h. welche Werte 
die a, fiir n-stetige Observable annehmen kénnen. 

Es ist 


a, = Spur(AP,,).  - (125) 


Betrachten wir die Verkiirzungen 


Wen = (Po,)n» (126) 
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so kann also «, nur von W,,, abhangen. Um eine Ubersicht iiber die 
n-stetigen Integrale zu bekommen, definieren wir fiir die Eigenwerte ¢ 
eine ,,fopologie“, indem wir den ,,Abstand‘‘ zweier Werte ¢ und ¢’ 
durch 


, 1 7 TW 
|e, é is a )2 Vw , ae \ Ww n | (127) 
einfiihren. Wegen (114) und (415) ist 


Vn — VWeall < y2 (128) 
und damit 
O<|e,e'| <1. (129) 


Die ,,Abstande (127) bilden an sich eine Menge diskreter Zahlen; aber 
fiir sehr groBe Werte von N ist es méglich, daB diese Zahlen fast dicht 
im Intervall [0, 1] lhegen. Wir wollen voraussetzen, daB die ,,Topologie‘‘ 
(127) es erlaubt, mit der Menge der ¢ praktisch wie mit einer kontinuier- 
lichen umzugehen, so daB die folgenden Begriffsbildungen méglich sind. 
Es ist ein interessantes mathematisches Problem, zu untersuchen, unter 
welchen Voraussetzungen fiir die Eigenvektoren @®, sich die folgende 
Annahme asymptotisch fiir groBe Werte von N beweisen 1aBt: 


Wir nehmen jetzt vom System an, daB die Eigenvektoren ®, von H 
relativ zu der Zerlegung’S =[R] so liegen, daB es cinn <N gibt, so 
daB die Topologie (127) praktisch kontinuierlich in dem Sinne st, 
daB man den ¢ Punkte P. einer f-dimensionalen euklidischen M annig- 130) 
faltigkeit 8 so zuordnen kann, daB zwei Eigenwerte e und &' dann 
und nur dann nach dem Abstand |e, €'|,, benachbart sind, wenn es P. 
und P, in SB sind. 


Wiirden die Abstiande |e, e’|,, exakt dicht liegen, so ist bekanntlich 
nach einem Satz der Topologie die Dimensionszahl f{ eindeutig bestimmt. 
Wir k6énnen hier so sagen, daB die Dimensionszahl/ dann eindeutig 
bestimmt ist, wenn der ,,Abstand“ |<, e’|,, und der euklidische Abstand 
PP. sich nur um endliche (nicht zu kleine und zu groBe) Faktoren 
unterscheiden, d.h. wenn man nur solche ,,topologischen“ Abbildungen 
zulaBt, die schon in bezug auf die diskreten (aber fast dichten) Abstande 
(127) als stetig angesehen werden kénnen. 

Wir kénnen also zu jedem ¢ f Parameter ci, ..., c\) (wobei f ein- 
deutig bestimmt ist) so einfiihren, daB jede in bezug auf |e, e’| stetige 
Funktion «, als normale stetige Funktion der / Parameter « (cj, ..., ¢;) 
geschrieben werden kann. Nach (124) und (125) miissen also alle n-steti- 
gen Integrale die Form " 


A = Yyx(e, -.., 4") Po, | (134) 
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haben mit stetigen Funktionen «(c,, ..., c;). Die W,,, sind um so weniger 
von einander verschieden, je naher die entsprechenden Punkte 2 mit 
den Koordinaten c\,..., cf") liegen; und umgekehrt. 

Jedes Integral (131) ist also eine Funktion von / Integralen 

C, == Dt as eA, eee (132) 
Die Dimensionszahl / ist also die Zahl der unabhangigen, in Bezug auf 
W,,, stetigen Integrale des Systems. 

Ob alle Operatoren (131), die ja in bezug auf W,,, stetig sind, aller- 
dings auch m-stetig sind, ist nicht gezeigt. Die Zahl g der unabhangigen 
n-stetigen Operatoren der Form (131) kann aber héchstens gleich f 
werden, da jedes n-stetige Integral die Form (131) haben muB. 

Wir kénnen uns die unabhangigen Integrale C,,..., C; so gewahlt 
denken, daB die C,,..., C, n-stetig sind. Die n-stetigen Integrale sind 
dann alle Funktionen von C,...C, allen. Ob aus (130) allein schon 
folgt, daB g=f ist, kann ich bisher nicht zeigen; ich vermute auch nicht, 
daB zum Beweis von g=/ die Voraussetzung (130) ausreicht. 


Aus der Definition von |e, ¢’|,, und aus (111) folgt, daB 


le, el SE, en (133) 


ist fiir ~’<n. Hieraus ergibt sich sofort, daB (130) auch fiir 7’ <m mit 
einem /’ < f erfiillt ist. Ebenso folgt aus der Tatsache, daB jede ,-stetige 
Funktion auch n,-stetig fiir n,>m, ist, daB g’<g sein muB. Die Zahl 
der unabhangigen u-stetigen Integrale nimmt ab, je kleiner 7 ist. 1 kann 
aber nicht beliebig groB sein, ohne daB (130) verletzt ist. Denn fiir » = N 
gilt (130) sicher nicht, da fiir jedes Paar e+’ 


le, ely =1 (134) 


ist. Es wird also ein n, geben, so daB fiir m <n, (130) erfiillt ist. 


Erfillt ein physikalisches System Bedingung (130), so folgt fiir den 
Zeitmittelwert einer n-stetigen Observablen B: 


M,(B) = )' Spur (BE, WE,) = >) Spur(E, BE, W). (135) 
Da | ; ; 
ey BiB ies Xe Po, (136) 


ist, ist also jedem n-stetigen B ein Integral Bs 2 E, BE, der Form (130) 
zugeordnet, so daB 


se) M,(B) =M,(B), B= DA(C,...,c) Pp, (137) 
ist. : : 
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Neben W nach (7) kénnen wir jedem W auch ein in bezug auf die 
n-stetigen Variablen gleichwertiges W zuordnen: 


ee... ci), (138) 


wobei w(c,,..., ¢,) eine stetige Funktion ist, die man aus den (¢|W|e) 
durch Mittelung erhalt, wie z.B.: 


Se (e|W |e) : 9 
aE. ; oa 
Se tet) ee j aa (139) 
a (cf) x;)* 
Neate 
Ss é at 
— 


wobei « méglichst klein, aber noch so groB gewahlt werden soll, daB man 
f 
>) cl£) — x;)2 


i= 


_ 


e a (140) 


in bezug auf |e, e’|,, als stetig ansehen kann. Statt mit einer GauB- 
Verteilung (140) hatte man natiirlich auch andere schmale Verteilungen 
wahlen kénnen. | 


Es ist dann fiir alle n-stetigen Observablen: 


M,(B) = Spur(BW). (141) 

Nach (138) ist W eine Funktion der Integrale C;: 
W =w(Cy,...,C;). (142) 
w(c,, ..., ¢,) ist anschaulich eine Art Wahrscheinlichkeitsverteilung tiber 
die MeB-Werte der Integrale C,...C,;. Wir wollen direkt eine solche 
Wahrscheinlichkeitsdichte in dem (c,..., c,)-Raum einfiihren. Dazu 


konstruieren wir erst einmal eine Dichtefunktion fiir die Zahl der Zu- 
stande @®,, die auf ein Raumgebiet im (¢,, ..., c))-Raum kommen: 


2 (ly, 296A... AGg—LAsy, (143) 


wobei Z4, die Zahl derjenigen «¢ ist, fiir die P in AV =Ac,... Ac, liegt. 
Mit B nach (137) folgt aus (142): 
M,(B) = Spur(BW) 
Say igtey 1.2, Cf) W (Cy, ..., C7) (Cy, wee, 7) Cy... AC,. 


Wir kénnen W im (c,...c;)-Raum die Wahrscheinlichkeitsdichte: 


(144) 


OA Caiprcse 25 Op) WAC geen Cp) 2 (04> ace Cp) (145) 
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zuordnen, mit der 


M,(B) =f B(Gis.65't) OG, 2) Bas: 2e,; 146) 
f=] OG ep) OC eG 
ist. 

Die B(c,, ..., ¢/) sind nach (146) die zeitlich gemittelten Erwartungs- 
werte von B fiir solche speziellen Gesamtheiten, wo die Integrale C,,...,C; 
die bestimmten Werte c,,...,c,; annehmen. Um die B(c,, ..., ¢,) auszu- 
rechnen, braucht man nur solche W zu wahlen, fiir die-g(c,, ..., c,) eine 


relativ scharfe Verteilung um einen Punkt im (c,...c,;)-Raum herum 
darstellt. Es ist nicht notwendig, daB w(c,...c,) relativ scharf ist! 


Jede Funktion: W=w0(G,...,C,) fore 


fiir die w(c,... c,)-2(c,...c) relativ scharf ist, kann als Operator be- 
nutzt werden, um f in der Form 


B = Spur(BW) (148) 


an der Stelle zu berechnen, wo wz wesentlich von Null verschieden ist. 


Fiir die Praxis ist am wichtigsten der Fall, daB f=1 und g=‘1 ist, 
d.h. da8 es nur ein unabhangiges u-stetiges Integral C, gibt. 

Weiterhin ist in allen vorkommenden Fallen die Energie H eine 
n-stetige Funktion fiir =m). Ist die Bedingung (130) fiir en » =n, 
erfiillt, so kann als eines der Integrale z.B. C, =H benutzt werden. Ist 
dann noch f/=1, d.h. H das einzige unabhangige Integral, so sind alle 
Integrale ,,stetige‘’ Funktionen von H. Beliebige Funktionen von H 
sind zwar auch Integrale, aber im allgemeinen nicht n-stetig! Hierin 
liegt der entscheidende Punkt gegeniiber der einfachen Betrachtung, die 
alle Integrale als Funktion von H darstellt. Ist g>1, so ist z.B. auch 
C, eine Funktion von H, aber keine in bezug auf W,,, ,,stetige’‘, und damit 
ein neues Integral. Ist g=1, so sind nur die stetigen Funktionen von 
H auch n-stetig. 

Dies mége an dem oben angefiihrten Beispiel der zwei ungekoppelten 
Systeme S, und S, erlautert werden*. Das ohne energetische Wechsel- 
wirkung zusammengesetzte System nennen wir wieder S,+S,. Fiir 
S, und Sy allein sei nur die Energie ein Integral der Bewegung. Die 
Eigenvektoren des Energieoperators H = H,+ H, von S,+ S, sind die 
(symmetrisierten oder antisymmetrisierten) Produkte der Eigenvektoren 
von H, und H,. Die Eigenwerte e=o+y (o von H, und 7 von H,) 
mogen nicht entartet sein. Wenn man nun die W,, und die Abstande 
|e, e’|, betrachtet, so ergibt sich jetzt von selbst (ohne Bezug auf die 


* Obwohl fiir das System S,-+ S, Resonanzfrequenzen auftreten, ist im all- 
gemeinen die Zahl y,,, aus (30) kleiner als 3 fiir alle « und ¢’! 
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Willkiir eines Beobachters!), daB die ,,Punkte“ ¢ in einer zweidimensio- 
nalen Mannigfaltigkeit angeordnet werden miissen, wobei man als die 
beiden Parameter z.B. die Energie E, von S, und E, von Sy benutzen 
kann. Ohne da8 man von vornherein wiiBte, daB S, + S, aus den beiden 
Systemen S, und S, ohne energetische Wechselwirkung zusammengesetzt 
ist, wiirde man also aus der Konstruktion der W,, finden, daB es zwei 
Integrale der Bewegung gibt, als die man z.B. E, und E, wahlen kann. 
Bringt man nun die beiden Systeme in Warmekontakt, so miissen sich 
die Eigenvektoren von H=H,+H,+V (V = Wechselwirkung zwi- 
schen S; und S,), so beim Einschalten von V andern, daB dann die W,, 
stetig mit e variieren, wahrend es fiir V = 0 nicht der Fallist. Fiir V=0 
ist W,,, nur stetig auf der zweidimensionalen 7, o-Ebene. 

Im Falle g=1 und C,=H ist es iiblich, in (147) die kanonische Ge- 
samtheit 


YY ah 8. (149) 


zu wahlen. Dies ist erlaubt, solange die Breite der Verteilung (145): 


€ 


(2) 


o(e) 28) ~ (150) 
i Pee: dé’ 


so schmal ist, daB fiir alle e, fiir die (150) wesentlich von Null verschieden 
ist, die W,,, praktisch alle gleich sind. Dann und nur dann ist es erlaubt, 
nach (148) 


ae 
B(e) _ spur(ae” #} (151) 


zu berechnen. Der Wert ¢ in (151) ist durch die Stelle bestimmt, wo (150) 
sein Maximum hat, d.h. er hangt vom ,,Parameter‘‘@ ab. Durch die 
Formeln (149) bis (151) 1aBt sich, wie in [6] skizziert, die Thermodynamik 
der Gleichgewichte herleiten. (151) hat aber nicht nur einen Sinn fiir 
»makroskopische Observable, denn diese haben wir bisher noch gar 
nicht eingefiihrt. (119) kann fiir alle m-stetigen Observablen angewandt 
werden. 

Wenn wir Observable B betrachten, die ergodisch wnd n-stetig sind, 
so folgt aus allem Vorhergehenden, daB M,(B) fast immer den Wert 
M,,(B) hat, der nach (146) berechnet werden kann, wobei g eine durch W 
bestimmte Hiaufigkeitsverteilung fiir die MeBwerte c; der Integrale C; 
ist. Fiir g—/ sind alle Integrale n-stetig und der ,Zeitmittelwert™ B 
von B nach (137) eine stetige Funktion B(C,,...,C;) dieser Integrale. 
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Wir konnen die bisherigen Ergebnisse mit den Ansatzen des Beweises 
von J. v. NEUMANN vergleichen. Auch wir haben im Falle {j=¢e= fund 
H als Integral eine Art Einteilung in ,,Energieschalen“ gefunden: Eine 
Energieschale ist bestimmt durch den Teilraum derjenigen @,, fiir die 
die W,,, praktisch gleich sind. Die so eingefiihrten , Energieschalen“ sind 
natiirlich keine scharf herausgeschnittenen Intervalle aus der Energie- 
skala. Sind noch auBer H andere Integrale C; vorhanden, so unterteilen 
diese Integrale die Energieschale weiterhin in , stationadre’‘ Zellen, die 
wieder durch die Teilraume derjenigen ®, mit fast gleichen W,,, gegeben 
sind. Der von J. v. NEUMANN nach (76) eingefiihrte Operator U, ist fiir 
e=f=1 und fir W=P, mit W nach (138) tdentisch, wenn man die 
Intervalleinteilung J, in (76) genau so wahlt, wie es dem von uns an- 
gegebenen Begriff der Energieschale entspricht, d.h. wenn man in (139) 
statt mit der GauB-Verteilung mit einer Intervalleinteilung J, mittelt, 
wo die J, so groB sind, daB ein J, so viele e umfaBt, daB J, im Sinne des 
Abstandes (127) als ,,kontinuierliches“ Intervall im Sinne von (130) 
angesehen werden kann, aber doch so klein, daB jede im Sinne der 
Topologie (130) stetige Funktion in J, einen fast konstanten Wert hat. 
Ob mit dieser Intervalleinteilung oder mit der GauB-Verteilung gemittelt 
wird, man erhalt nach (139) praktisch dieselbe Funktion w (c,) =w/(e), 
d.h. dasselbe W=U,. Mit (141) und (68) folgt fiir alle m-stetigen und 
stark ergodischen Opera bien Bs 


(M, (B) — Spur (WB)? < M,(B°). (152) 
Ist auch 5? n-stetig, so gilt: 
[M,(B) — Spur (WB)? < Spur (WB?), (153) 


was mit (80) fiir W= P, und /=g=1, C,=Z. identisch ist. (153) gilt 
aber nicht nur fiir alle ,,makroskopischen‘ (im Sinne von J. v. NEv- 
MANN) Observablen, sondern fiir alle n-stetigen und stark ergodischen B 
und n-stetigen 5?, die gar nicht alle miteinander vertauschbar sind. Es 
fallen unter diese B auch mikroskopische Observable, die sich nur auf 
wenige Teilchen <m beziehen, wenn sie nur stark ergodisch sind. 

So kommen wir auf die Frage, ob alle n-stetigen Observablen ergo- 
disch sein kénnen, die in einer weiteren Abhandlung untersucht werden 
soll. Ebenso ist noch offen zu priifen, ob itberhaupt (130) erfiillbar ist 
und welche Eigenschaften fiir die ®, aus (130) folgen. Da dies mit der 
eben angeschnittenen Frage riatheratisch eng zusammenhangt, ver- 
schieben wir die Analyse von (130) auf diese Abhandlung. Weiterhin soll 
dort untersucht werden, wie unsere Begriffsbildungen von der Zahln 
abhangen. Auch die Frage nach den Integralen eines Systems mit 
entarteten Eigenwerten von H verschieben wir auf diese Abhandlung, 
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da die wesentliche Aufgabe der Untersuchung des Nichtgleichgewichtes 
darin bestehen wird, die (P,),, zu untersuchen, wenn ® ein Vektor aus 
dem mehrdimensionalen Teilraum ist, der zu allen Eigenwerten ¢ aus 
einem Intervall J, gehért. Der Fall entarteter ¢ ist dann nur ein Spezial- 
fall, wo schon fiir ein einzelnes ¢ der zugehorige Teilraum mehrdimen- 
sional ist. 


Anhang 
Wir schreiben R*=r und RY—"—t, so daB RY =r xt. @, sei das 
Eigenvektorensystem von W, und y, von V, im Raumr. », seien be- 
liebige Basisvektoren in t. Damit sei 
Wir =A, Va Pu = On Yu (A.1) 
Dann ist 
Spur (//W,, Vn) = 2 4, 0,4 |(G Y,) |? (A.2) 


v 


Die Matrixelemente von yw in bezug auf das System @,7, seien 
(v, 0 | |/W|»’, 0’) und von |V entsprechend (r, 9 ||/V|»’, 0’). Dann ist: 


spur(WV)=SellWlr.e) elyVe)- (a3) 


v 


, 


on 


v; 


Die Matrixelemente von W, bzw. V,, im System q, erhalt man durch: 


Nd eae [VW lr’, 0’) (»", 0 Ve |>’, @') mvs 
O17) =X elle’) el/VI%. e+). 


¥,0;0 


Wir definieren nun formal zwei neue Hilbert-Raéume 


(A.5) 


tee GD 
und 


Die= 1 X198 


Dann kénnen wir (v, 0 |A|»’, 0’) als Komponenten eines Vektors in 
ansehen, wobei sich y auf r, (0, »’, 9’) auf 8, dh. @ auf t, v’ auf r und 9’ 
auf das zweite t beziehen. Der auf diese Art yw zugeordnete Vektor 
aus » sei ®, der Vv zugeordnete YY. Dann ist nach (A.3) wegen 


Spur (//W \'V) positiv reell: 
Spur (W/V) = (@, %) =\(® YP), (A.6) 


d he (Aca) ee 
und nach (A.4) yeaa PN, (A.7) 
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wobei (B), die Verkiirzung eines Operators in » =v X $ auf den Raum r 
sei. Nach [7], S.120 kann man ® und ¥/ in b so schreiben : 


P = 2, As Py Sv» Y= Zia hy (A.8) 
y ub 


2 


wobei g, und /,, normierte, orthogonale Vektoren in 8 sind. Aus (A.6) 


folgt dann: 
(D, PF) = DA ou( Pr Yu) (Bo> Mu) - (A.9) 
¥ I 


Mit Hilfe der Schwarzschen Ungleichung ergibt sich: 
Yu) Vv Vou (Bo Ay) 
< [Sao Ou l(P, Ya) f parte oul (G, hudl? |. 


v; 


Dacvesen 9) A ==t=-wag, 
y Lu 


(A.10) 


D4 041s, fy)? = Spur (2.4 B,)(¥ oy Fa) 
YM ’ (A.11) 
a [Spur (2 Ree. 2) ° Spur (2 oP, alk = 


ist, folgt also schlieBlich mit (A.2) und (A.6): 
Spur (|/W V/V) <[Spur (/W, |/V,.) ]?. (A.12) 


Herrn Dipl.-Phys. JoAcHIM SCHROTER danke ich fiir die Durchsicht des Manu- 
skripts. 
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Uber die Messung der Winkelkorrelationen 
im y-Spektrum des !°Tm 


Von 
U. CAPPELLER und R. KLINGELHOFER 
Mit 7 Figuren im Text 


(Eingegangen am 9. November 1957) 


Die fur das Termschema des Kernes !®Tm vorgeschlagenen Energie- und Dreh- 
impulswerte stiitzen sich bisher lediglich auf die Messung von y — y-Koinzidenz- 
spektren, Konversionselektronenspektren und die Auswertung der Konversions- 
koeffizienten. Zur Priifung des Termschemas wurden die Winkelkorrelationen der 
199/110 keV-Kaskade und der 178/131 keV-Kaskade mit zwei in Koinzidenz ge- 
schalteten Einkanal-Szintillationsspektrometern gemessen. Die Ergebnisse der 
Messungen bestatigen die vorgeschlagenen Drehimpuls- und Multipolzuordnungen 
und lefern dariiberhinaus eine Aussage itiber den Mischungscharakter der unter- 


suchten y-Linien. 


I. Einleitung 


Das radioaktive Isotop 1Yb zerfallt mit einer Halbwertszeit von 
32 Tagen durch K-Einfang in angeregte Zustande des Kernes Tm, aus 
denen der Kern dann unter Emission von y-Strahlung und Konversions- 
elektronen in mehreren Kaskaden in seinen stabilen Grundzustand iiber- 
geht. Das y-Spektrum und das Konversionselektronenspektrum, sowie 
die y—y-Koinzidenzspektren sind von mehreren Autoren [J] bis [7] 
mit Szintillations- und S-Spektrometern untersucht worden. Fig.1 zeigt 
das auf Grund dieser Messungen vorgeschlagene Termschema. Alle 
bisher beobachteten Ubergangsenergien fiigen sich in dieses Schema ein ; 
die darin enthaltenen y—y-Kaskaden entsprechen den gemessenen 
Koinzidenzspektren [5]. 

Neben den Energiewerten sind in Fig.1 auch noch Drehimpuls- und 
Paritatswerte eingetragen; sie stiitzen sich — ausgehend von dem zu 
I =+4 gemessenen Drehimpuls des 'Tm-Grundzustandes [8] auf die 
Multipolaritaten der verschiedenen y-Ubergange, soweit sie aus Konver- 
sionsmessungen erschlossen werden konnten [5], [6], [7]. Eine weitere 
Stiitze erhalt diese Zuordnung dadurch, daB sich die ersten drei und 
der fiinfte angeregte Zustand mit den angenommenen Drehimpuls- 
werten und Anregungsenergien gut in das Bohr-Mottelson-Modell ein- 
ordnen: die Terme bei 8, 118, 119 und 335 keV lassen sich als Rotations- 
terme zum Rumpfdrehimpuls K =} mit den Gesamtdrehimpulsen 
I=K, K +i, K +, usw. auffassen [5], [6], [9]. Der 317 keV-Term 
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pabt dagegen mit seinem Energiewert nicht zu dieser Rotationsleiter ; er 
muB einer anderen Nukleonenkonfiguration angehéren*. Sein Dreh- 
impuls ergibt sich aus den Multipolaritaten der von ihm ausgehenden 
y-Linien 199 keV und 178 keV zu I = ¢ [5], [6], [9]. 

Um die Richtigkeit dieser Multipol- und Drehimpulszuordnung zu 
priifen, erschien es zweckmaBig, die Winkelkorrelationen der in Fig. 1 
hervorgehobenen y —y-Kaskaden zwischen den Termen bei 317, 139 
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Fig. 1. Das Termschema des !®*Tm [7]. Die in dieser Arbeit untersuchten y — y-Kaskaden y, — y, und 5 — y, 
sind verstarkt eingezeichnet. Diesen Linien wurden bisher die folgenden Energiewerte und Multipolaritaten 
zugeordnet: y, 199 keV M1 + E2 oder M1; y,110 keV M1 + E2 oder M1;y,178 keV M1 + E2 oder M1; 
4 131 keV E2 


Fig. 2a. y-Spektrum des !**Tm, aufgenommen mit einem Einkanal-Szintillationsspektrometer ohne Absorber 
(gestrichelte Kurve); mit 1mm Messing-Absorber (ausgezogene Kurve) 


und 8 keV (478/131 keV-Kaskade) einerseits und zwischen den Termen 
bei 317, 118 und 8 keV (199/110 keV-Kaskade) andererseits zu unter- 
suchen. Die dazu notwendigen Messungen werden dadurch begiinstigt, 
daB diese Ubergange im 16°Tm-Spektrum, abgesehen von der K-Strahlung, 
mit einer wesentlich gréBeren Haufigkeit als alle anderen y-Linien auf- 
treten (vgl.Fig. 2a). Die vorliegende Arbeit berichtet iiber eine solche 
Untersuchung; ihr Ergebnis bestatigt die vorgeschlagene Zuordnung 
fiir die Drehimpulswerte der Terme bei 8, 118, 139 und 317 keV und die 
Multipolaritdéten der y-Ubergange von 110, 131, 178 und 199 keV [6]. 
Zusatzlich hierzu kénnen noch einige Aussagen iiber den Mischungs- 
charakter dieser Linien gemacht werden. 


* Auch die Lebensdauer von 0,7 usec [2], [3], [7], [10] spricht dafiir, daB 
dieser Zustand eine Nukleonenkonfiguration hat, die von der der anderen Terme 
abweicht. 
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II. Praparat 

Als y-Quelle wurde Yb,O, verwendet, das im Reaktor (Harwell, 
England) 7 Wochen lang mit Neutronen bestrahlt worden war*. Zur 
Identifizierung des Isotops wurden das y-Spektrum, die y —+y-Koinzi- 
denzspektren und die Halbwertszeit des Praparates mit Szintillations- 
spektrometern tiberpriift. Die Ergebnisse dieser Messungen stimmen 
mit den bekannten Informationen iiber die 69Tm—y-Strahlung iiberein. 
Fig. 2a zeigt das gemessene Spektrum (gestrichelte Kurve). Die inten- 
sive Linie bei 60 keV entspricht 
der K-Strahlung des 18Tm. Sie 
bildet bei den spater beschrie- sigs r 
benen Messungen nur einen sté- 
renden Untergrund und begrenzt 
wegen der endlichen Auflésungs- 
zeit der Spektrometer die verwend- 
bare Quellstarke des Praparates. 
Die Zahler wurden deshalb zur 
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durch den Absorber veradnderte Fig. 2b. Analyse des Spektrums mit Absorber. Die 
Spektrume( Die wbeiden ty, peaks” 7mterim, Ltn devin ce Konponete, a 
bei 122 und 194 keV enthalten an, aus denen sich die ,,peaks‘‘ zusammensetzen 
die Linienpaare 110/131 keV und 

178/199 keV; sie lassen sich mit einem Szintillationsspektrometer nicht 
voneinander trennen ***. Ihre Komponenten sind unter Beriticksichtigung 
der bereits bekannten Intensitatsverhaltnisse [5] in Fig. 2b (Spektrum 


mit Absorber) punktiert eingezeichnet?. 


III. Versuchsanordnung 


Zur Messung der Winkelkorrelationen der beiden Kaskaden sind zwei 
in Koinzidenz geschaltete y-Spektrometer erforderlich. Diese Spektro- 


* Wegen der bei der Neutronenbestrahlung gleichzeitig entstehenden Aktivitat 
des Isotops }Yb (Ty = 4d) wurden die Messungen erst 8 Wochen nach der Aktivie- 
rung durchgefiihrt. 

*x Messing ist fiir die gewiinschte Absorption besonders gut geeignet, weil der 
Absorptionsquerschnitt von Cu und Zn in dem Energiebereich zwischen 150 und 
50 keV besonders stark ansteigt (vgl. Fig. 2a). <—. 

xxx Die Auflosung eines Szintillationsspektrometers diirfte in diesem Energie- 
bereich bei etwa 18% liegen. Nate ' 

+ Da der Wirkungsquerschnitt fiir Compton-Effekt in diesem Energiebereich 
klein ist gegen den Wirkungsquerschnitt fiir Photoeffekt, sind nur die ,,photopeaks‘ 
eingezeichnet. ; 

Z. Physik. Bd. 150 ; 25a 
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meter sollten nach Méglichkeit eine so hohe Energieauflésung haben, daB 
sich sowohl die beiden Linien bei 178 und 199 keV als auch die beiden 
Linien bei 110 und 134 keV voneinander trennen lassen. Eine solche 
Auflosung laBt sich aber mit einem Szintillationsspektrometer nicht 
erreichen (vgl. Fig. 2). Um trotzdem die beiden Kaskaden moglichst gut 
voneinander getrennt untersuchen zu kénnen, ist es notwendig, die beiden 
Spektrometer mit méglichst kleiner Kanalbreite auf die einander ent- 
sprechenden Flanken der beiden ,,peaks‘ in Fig. 2b einzustellen. Diese 


Fig. 3. Blockschaltbild der verwendeten Apparatur. Impulsleitungen bzw. Regelspannungsleitungen sind 
ausgezogen bzw. gestrichelt dargestellt. Es bezeichnen: Qy Praparat; E,,. Quantenempfanger (Szintillations- 
kristall mit multiplier); V Verstarker (Proportionalverstarker); D Dehner; KD,,, Einkanaldiskriminator; 
Z Zahleinrichtung; J Integrationsstufe; HS regelbare Hochspannungsversorgung; KG;,.,, Koinzidenzgerat 


Einstellung ist aber nur schwer iiber langere Zeiten hin aufrechtzuerhal- 
ten; sie ist sehr empfindlich gegen zeitliche Schwankungen des Eich- 


faktors der Apparatur (Eichfaktor sas, 4 MODBSEFORS 


). Die wesentliche 
Quantenenergie 


Ursache hierfiir ist die Temperaturabhangigkeit der Multiplier-Ver- 
starkung*. Um trotzdem iiber langere Zeiten messen zu kénnen, muB 
der Eichfaktor der beiden Spektrometer durch jeweils eine Regelvor- 
richtung konstant gehalten werden. Fig. 3 zeigt das Blockschaltbild 
der gesamten Anlage. Die in den Empfangern F, und £, (Szintillations- 
kristalle mit Multipliern; FE, ist fest montiert, wahrend sich E, auf einem 
Kreis, dessen Zentrum die y-Quelle Q, bildet, bewegen la4Bt) gebildeten 
Signalimpulse werden in tblicher Weise zwei Kanaldiskriminatoren KD, 
und KD, zugefithrt. Sie werden von dort zu einem Koinzidenzgerat KG, 
(Koinzidenzauflésungszeit t= 5 - 10-7 sec) geleitet.. Daneben wird zur 
Festlegung der Gesamtkoinzidenzauflésungszeit eine Koinzidenzanord- 
nung AG, (Koinzidenzauflésungszeit t=6-10~® sec) verwendet. Die 
Informationen der beiden Koinzidenzgerate werden in KG, miteinander 
gekoppelt. Z, zahlt die endgiiltige Koinzidenzrate. Die anderen Schalt- 


AV 
i VAP © ~ 1% + Grad? V= Impulsgré8e; T= Temperatur. 


Messung der Winkelkorrelationen im y-Spektrum des 16°Tm 379 

blécke dienen zur Regelung. Die auf die (fest eingestellten) Kandle ent- 
fallenden Impulsraten werden mit den Zahleinrichtungen Z* laufend 
ermittelt. Die nachgeschalteten Integratorstufen J (Integrationszeit 
einstellbar zwischen etwa 10 und 500 sec) verwandeln die Zahlergebnisse 
in — den eventuellen Impulsratenanderungen entsprechende me Span- 
nungen, die als StellgréBen fiir die Hochspannungsversorgungsgerate HS 
der beiden Multiplier verwendet werden. 
; Den Anderungen der ImpulsgréBe und den damit verbundenen 
Anderungen der Zahlraten wird so durch eine entsprechende Nachsteu- 
erung der Hochspannung entgegengewirkt. Es gelang auf diese Weise, 
die Zahlrate der auf den Flanken der ,,peaks“ eingestellten Spektro- 
meter iiber Tage auf +5°/,, konstant zu halten**. 


IV. Messungen 


Vor der eigentlichen Messung der Winkelkorrelationen wurde durch 
eine Hilfsmessung iiberpriift, inwieweit mit der in II. beschriebenen 
Flankeneinstellung der Kanale der beiden Spektrometer die Messung 
der Winkelkorrelationen jeder der beiden Kaskaden fiir sich durchgefiihrt 
K (180°) — K (90°) 

K (90°) 
der wahren Koinzidenzrate K (9) *** bei sieben verschiedenen Einstellun- 
gen der Kandle der beiden Spektrometer gemessen. Der Kanal des einen 
Spektrometers wurde hierbei nacheinander in Richtung kleiner werdender 
Energien auf sieben verschiedene Stellen des 110/131 keV-,,peaks“ ein- 
gestellt, wahrend der Kanal des anderen Spektrometers gleichzeitig auf 
sieben entsprechende Stellen des 178/199 keV-,,peaks’’ in Richtung 
gréBer werdender Energien gesetzt wurde. Fig. 4 stellt das zusammen- 
gefaBte Ergebnis dieser Messungen dar (beziiglich der jeweiligen Kanal- 
einstellungen vgl. Kopfleiste der Fig. 4). Man erkennt, daB die Aniso- 
tropie in deutlich ausgepragter Weise von der Einstellung der beiden 
Kanale abhangt und in zwei verschiedene Grenzwerte tibergeht. Infolge- 
dessen ist es berechtigt anzunehmen, da in den horizontal verlaufen- 
den Bereichen der MeBkurve, d.h. etwa bei denjenigen Einstellungen 
der beiden Kandle, die den Fig. 4a und 4c entsprechen, die beiden 


werden kann. Zu diesem Zweck wurde die Anisotropie 


* Siehe CAPPELLER, U., u. W. ZIMMERMANN: Z. angew. Phys. 9, 347 (1957). 

*x Der bei diesem Verfahren erzielte Regelfaktor (er lag bei diesen Messungen 
zwischen 20 und 50) hangt davon ab, an welcher Stelle des Spektrums gemessen 
wird. Das Verfahren setzt auBerdem voraus, daB die Halbwertszeit des untersuchten 
Strahlers gro® gegen die MeBdauer ist; das Gerat kann nicht unterscheiden, aus 
welchem Grunde sich die im Kanal festgestellte Zahlrate andert. Es wiirde im Falle 
einer kurzen Halbwertszeit die Flankeneinstellung des Kanals unter Konstant- 
haltung der Zahlrate so lange nachregeln, bis der Kanal die Spitze der Linie er- 


reicht hatte. ; 
xxx Zur Definition der wahren Koinzidenzrate K(@) s. weiter unten, 
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Kaskaden innerhalb der MeBgenauigkeit voneinander getrennt sind (vgl. 
auch Fig. 2b). Dementsprechend sind zur Messung der Winkelkorrela- 
tionen die beiden Kanalkombinationen, die in Fig. 4 durch « (178/131 keV- 
Kaskade) und f (199/110 keV-Kaskade) markiert sind, gewahlt worden. 
Im einzelnen erfolgte dann die Messung der Koinzidenzrate Nx (0) 
(Zahler Z, in Fig. 3) in Schritten von 10° im Winkelbereich zwischen 
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Fig. 4a—c. Anisotropie der y—y-Koinzidenzen des '®°T'm in Abhangigkeit von der Kanaleinstellung der beiden 
Spektrometer. Die Figur stellt die gemessene Anisotropie in Abhangigkeit von der Kanalkombination der 
beiden Spektrometer 1 und 2 dar. Man bemerke, daB die Abszisse in Fig. 4 aus zwei gegensinnig ansteigenden 
Energieachsen besteht; zwei iibereinander gelegene Punkte der beiden Achsen ergeben die jeweils gewahlte 
Kanalkombination der beiden Spektrometer 1 und 2 (vgl. die Teilfiguren 4a, b und c und die Fig. 2b). Die 
endgiiltige Messung der beiden Winkelkorrelationen (vgl. Fig. 5) wurde bei den durch « und # markierten 
Kanalkombinationen der beiden Spektrometer 1 und 2 vorgenommen 


@=90° und O=180°. Von dieser gemessenen Koinzidenzrate Ny (Q) 
wurde jeweils die isotrope zufallige Koinzidenzrate Z* subtrahiert. 
Fig. 5a zeigt das MeBergebnis K (0) = Ng (0) —Z. Die ausgezogenen 
Kurven in Fig. 5a sind aus den MeBwerten nach der Methode der klein- 
sten Quadrate ermittelt worden. Aus diesen Ausgleichskurven wurden 


dann die Funktionen ¢° (6) Se aoa gebildet und in Fig. 5b 


dargestellt. Diese Funktionen ¢°(9) entsprechen wegen der endlichen 
Offnung der Empfanger noch nicht den wahren Winkelkorrelationen. Die 
entsprechend den Berechnungen von Ross [11] korrigierten Kurven ¢ (9) 


* Das Verhaltnis Z/Nx war stets kleiner oder gleich 0,04. Zur Bestimmung von 
Zs. Abschnitt V. 


lessung der Winkelkorrelationen im y-Spektrum des !°Tm ool 


sind in Fig. 5b gestrichelt eingezeichnet: sie sind das endgiiltige Meb- 
ergebnis, das zur theoretischen Auswertung der Messungen benutzt wird. 
T em Ree ee : SORES FS oe P SW: : 
Um sicher zu sein, daB mit einer Stérung der Winkelkorrelation durch 
magnetische oder elektrische Beeinflussung des Kernes im Zwischen- 
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Fig. 5au. b. Die Winkelkorrelationen der ,,getrennten“‘ y—y-Kaskaden. In den beiden Fig. 5a ist die Koinzi- 

denzrate K(@)=N;, (9) —Z mit Angabe des statistischen Fehlers ®) aufgetragen. Die Ausgleichskurven wurden 

nach der Methode der kleinsten Quadrate berechnet. Die Fig. 5b zeigen die Funktionen &°(@) (Def. vgl. 

Abschn. IV) und die beziiglich des Offnungsfehlers der beiden Empfanger korrigierten Kurven ¢(@) 

(gestrichelte Kurven) 


€ 


b 


zustand der Kaskaden nicht zu rechnen ist, wurden Messungen mit ver- 
zogerten Koinzidenzen durchgefiihrt. Eine Anderung der Anisotropie 
wurde bei Verzégerungszeiten bis zu 4-107 sec nicht beobachtet. 


V. MeBgenauigkeit und Fehlerquellen 


Zur Ausmessung der Winkelkorrelationen wurden bei den zehn ver- 
schiedenen Winkeln zwischen 90 = 90° und 9 = 180° im Falle der 199/110 
keV-Kaskade jeweils mindestens 2000 und im Falle der 178/131 keV- 
Kaskade jeweils mindestens 8000 Koinzidenzimpulse gezahlt*, so daf 
jeder MeBpunkt in Fig.5a mit einer statistischen Genauigkeit von 
ww +2,5% bzw. » £1,5% bestimmt ist. Danach wurde durch vonein- 
ander unabhangige Bestrahlung der beiden Empfanger mit gleichen 
_y-Quellen die zufallige Koinzidenzrate Z gezahlt und von der gemessenen 


* Da die 178/131 keV-Kaskade intensiver als die 199/110 keV-Kaskade auftritt, 
konnten bei der Messung ihrer Winkelkorrelation mehr Koinzidenzimpulse aus- 
gezahlt werden. 
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Koinzidenzrate N, (9) subtrahiert. Da Z auf diese Weise geniigend 
genau ermittelt werden konnte und auBerdem Z immer kleiner oder 
gleich 0,04 Nx (9) war, konnte auch K(@) = Ng (O)—Z auf ungefahr 
+2,5 bzw. +1,5% genau bestimmt werden. In dhnlicher Weise ist 
auch bei den Anisotropiemessungen zu Fig. 4 verfahren worden. Der 
statistische Fehler der Anisotropiewerte betragt ~ +1,5%. 

Eine mégliche Verfalschung der Winkelkorrelationsmessung beruht 
auf Stérkoinzidenzen durch Compton-Riickstreuung. Diese Koinziden- 
zen wurden durch eine entsprechende Pb-Armierung der Empfanger 
unterdriickt. Die dann bei 9 180° noch méglichen Riickstreuprozesse 
werden nicht registriert; die Energien der hier auftretenden y-Strahlung 
verteilen sich namlich fiir 9 © 180° niemals so auf Compton-Streuquant 
und Compton-Elektron, daB sie bei diesen Messungen gleichzeitig den 
Kanalen der beiden Spektrometer entsprechen. 

SchlieBlich ist noch eine Stérung der Winkelkorrelationsmessung 
durch Konversionselektron—Konversionselektron- bzw. Konversions- 
elektron—y-Koinzidenzen denkbar, weil die y-Strahlung des 1*°Tm 
merklich konvertiert ist [5]. Die Konversionselektronen werden aber 
in dem diinnen Plexiglasmantel, in dem die Probe lagert und schlieBlich 
durch den bereits erwaéhnten 1mm starken Messing-Absorber zur 
Schwachung der K-Strahlung und in der 0,5 mm starken Al-Fassung 
des Szintillationskristalls absorbiert. 

Die Korrektur der Offnungsfehler wurde bereits im vorigen Abschnitt 
erwahnt ; sie war notwendig, weil die Richtung y- Quelle—Empfanger bei 
diesen Untersuchungen nur auf +10,5° festgelegt war. Der damit 
verbundene Offnungsfehler muBte in Kauf genommen werden, weil eine 
VergréBerung des Abstandes y-Quelle—Empfanger die Koinzidenzraten 
zu stark herabgedriickt hatte. 

Eine Korrektur, welche die endliche Ausdehnung der Probe beriick- 
sichtigt, war nicht nétig, weil die Linearabmessungen des Praparates 
kleiner als 1 mm waren bei einer Entfernung von 87 mm zwischen der 
Probe und den beiden Empfangern. 


VI. Deutung der MeBergebnisse 
Die theoretische Behandlung der Winkelkorrelationen zeigt [13], [15], 
daB sich die Winkelkorrelation einer y—y-Kaskade ganz allgemein 
durch einen Ausdruck der Form 


W(0) = 1 + 2 Ag, cos?” O (1) 


darstellen laBt. Die Koeffizienten A,, kénnen dabei ganz verschieden 
sein, je nach Art und Mischung der Multipolanteile und GroBe der Dreh- 
impulswerte der Kaskade. Im Falle reiner Uberginge sind die Koeffi- 
zienten A,, Funktionen der beiden Multipolordnungen L, und L, und 
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der Drehimpulse j,, 7 und 7, der drei an der Kaskade beteiligten Niveaus 
des Kernes. Bei gemischten Ubergiingen hangen die A,, auBerdem noch 
von den zu L, und L, hinzutretenden Multipolanordnungen Ly und Lj 
und den Parametern 6, und 6,, welche die Beimischung dieser Multipol- 
anteile beschreiben, ab. Die 6, sind dabei durch 


5. — Sbllbili>. 
"  Che[[Evl[]7> 
definiert, wobei die <j,||Z,||j> jeweils die reduzierten Matrixelemente 
fiir die beiden Ubergiinge darstellen. 
Zur Deutung der MeBergebnisse wurden deshalb die gemessenen 
Winkelkorrelationen, d.h. die Funktionen ¢(9)+1 durch Reihen der 
Form 


ve 1D 


(0) +1=1+ D By, cos’ (2) 


dargestellt. Ein Vergleich der Koeffizienten B,, der gemessenen Winkel- 
korrelationen mit den aus den Tabellen von RosE und BIEDENHARN [15] 
ermittelten Koeffizienten fiihrt zu folgenden Ergebnissen *: 

178/131 keV-Kaskade: Bei der Darstellung der MeBergebnisse der 
178/131 keV-Kaskade nach Gl. (2) erhalt man die Koeffizienten 


B, = 0,388 und B,=— 0,043. 


Hierzu ist zu bémerken, da8 dem MeBergebnis zwar der Wert fiir 
B=B,+ B,=0,345 mit der Genauigkeit von +0,014 entnommen 
werden kann, daB aber die Koeffizienten Bb, 

und J, allein mit einer gréBeren Unsicher- Tabelle 1 


heit behaftet sind. MTs Ree ee 
Zum Vergleich sind in Tabelle 1 alle Kas- oo 

kaden zusammengefaft, deren Anisotropien ~ z | Ce eg eG Bae 

A=A,-+ A, in der Nahe des MeBwertes B= 2)/2/2/11] 2) 0,341 

0,345 £0,014 liegen [14] und die aus reinen 4) 2| 2/1) $| 0,333 

Multipoliibergangen L, und L, mitZ,,l,<2 2/1/42) 2| 2 | 0,333 


bestehen **. Man sieht, daB die bisher vor- 

geschlagene Drehimpuls-Multipolzuordnung $ Dipol $ Quadrupol $ [4] 
(vgl. Fig.1) fiir die Kaskade zwischen den Termen bei 317, 139 und 8 keV 
durch die vorliegende Messung bestatigt wird (B=0,345 +0,014; A=0,341). 
Die anderen Anisotropiewerte A in Tabelle 1 approximieren den MeBwert B 
wesentlich schlechter. Da jedoch B wegen des MeBfehlers nur auf einen 
endlichen Bereich (0,331 <B <0,359) eingeengt werden kann, ist noch 
der Fall in Betracht zu ziehen, daB die Kaskade aus gemischten Uber- 
giingen besteht. Hierfiir gelten folgende Betrachtungen: Bei der Emission 

* Beziiglich der Genauigkeit der Ergebnisse vgl. Anhang. 


*x Hohere Multipole als elektrische und magnetische Quadrupole (es 2) wurden 
wegen ihrer nur kleinen Ubergangswahrscheinlichkeit nicht beriicksichtigt. 
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des 131 keV-Quants andert sich der Drehimpuls des 1*°Tm-Kernes von 
j =% nach 7, = 3. Demnach muB die Multipolordnung der 131 keV- 
Strahlung gréBer oder gleich 2 sein. Dieses Ergebnis ist in Ubereinstim- 
mung mit den Aussagen anderer Autoren [4], [6], [7|, welche ausnahms- 
los die 131 keV-Linie auf Grund von Konversionskoeffizientenmessungen 
als reine E 2-Strahlung identifizieren. Die 178 keV-Linie hingegen wurde 
bisher als reiner M1- [5] oder gemischter M1 + E2-Ubergang [6], [7] 
angesprochen. MIHELICH [7] u. a. geben die Mischung 90% M1 + 10% 
E2 an. Um zu priifen, welches Mischungsverhaltnis mit den in dieser 
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OS 


2 Ay 


Anisotropie A 


MMischungsverhaltns 6 


Fig. 6. Theoretischer Wert der Anisotropie A fiir die y—y-Kaskade § M1 + E2$ E23 in Abhangigkeit 
vom Mischungsverhaltnis 6 des M1 + E2-Uberganges. Die Kurve durchlauft den durch den MeBwert 
B=0,345 £0,014 vorgegebenen Bereich 0,331 << A < 0,359 bei 6=0 und bei 6= 1,3 


Arbeit beschriebenen Messungen vertretbar ist, wurde die nach der 
Theorie berechnete Anisotropie A fiir eine $ (M1 + E2) $ (£2) $-Kas- 
kade in Abhangigkeit vom Mischungsverhaltnis 6 (5 = sue CalPallt * = 
2 z 
der 178 keV-Linie in Fig. 6 aufgetragen. AuBerdem ist ast die fiir i 
178/131 keV-Kaskade gemessene Anisotropie B=0,345 -+0,014 ein- 
getragen. Man sieht, daB innerhalb der Fehlergrenzen nur Werte um 
6=0 bzw. 6=1,3 in Frage kommen. 6=1,3 scheidet aber aus, weil die 
dazu gehoréenden Werte A, = —0,15 und A,=0,49 (A, + A,=0,34) im 
Widerspruch zu den MeBwerten B,=0,388 und By=—0,043 stehen 
(fir 6=0 ist auch A,=0). 


Das MeBergebnis laBt sich daher wie folgt interpretieren: Die 178/ 
131 keV-Kaskade besteht praktisch aus den reinen Ubergangen M1 
und £ 2 zwischen Niveaus mit den Drehimpulsen %, $ und 3. Im Rahmen 


des MeBfehlers kann bei der 178 keV-Linie eine E 2- eae von 
héchstens 1% zugelassen werden. 
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199/110 keV-Kaskade: In diesem Falle ergeben sich fiir die Koeffi- 

zienten B,, [Gl. (2)| folgende Werte: 

B,= 0,309 und B,=0,144 

mit 
B= B,+ B,= 0,453 + 0,015. 

Fiir die Unsicherheit von B, und B, gilt das oben Gesagte. 

In Tabelle 2 sind wiederum alle theoretisch méglichen Kaskaden mit 
reinen Ubergangen bis zur Ordnung L = 2 zusammengestellt [75], deren 
Anisotropiewerte A in der Nahe des MeBwertes B=0,453 40,015 
hegen und mit halbzahligen Drehimpulsen des Kernes verkniipft sind. 
Abgesehen davon, da8 man iiberhaupt keine 


theoretischen Kombinationen findet, deren Tabelle 2 
Anisotropien 4 innerhalb der Fehlerbreite woken) 2. ana 
von + 0,015 um die gemessene Anisotropie = 

B=0,453 liegen, findet sich keine Kaskade 1 | 3 | 14 | 4 | 0,429 
mit 7, = $ und 7, = $; diese Werte wurden 3 / 2|2| 2] 4] 0,429 


aber bereits durch die 178/131 keV-Kaskade, 

welche Anfangs- und Endzustand mit der 199/110 keV-Kaskade gemein- 
sam hat, bestatigt. Als einzige Deutung dieses Ergebnisses bleibt daher 
die Annahme gemischter Ubergange. Auch Cork [6] u. Mitarb. nehmen 
schon auf Grund yon gemessenen Konversionskoeffizienten fiir beide 
Linien M1+£2-Strahlung an, ohne Angaben iiber die Mischungs- 
verhaltnisse zu machen, wahrend MIHELICH [7] u. Mitarb. folgende 
Mischungsverhdaltnisse angeben: 


199 keV: 87% M1+13% E2 (6, = 0,38) 
110 keV: 98% M1+ 2% E2 (6,=0,14). 


Nur JoHANsSoN [5] identifiziert die beiden Linien als reine M 1-Uber- 
gange. 

Im folgenden soll nun diskutiert werden, zu welchen Mischungs- 
verhiltnissen die hier vorliegenden Messungen fiihren. Zu diesem Zweck 
sind in Fig. 7 in einer 6, — 6,-Ebene 

a, = alEaIED = Siz 
<Flmall2 > ¢2(|471||2> 


die Kurven eingezeichnet, welche sich aus der Bedingung A = A,+ 4,= 
0,453 ergeben. AuBerdem ist in Fig. 7 angedeutet, wie sich die Kurven 
bei einer Anderung von A um +0,015 verschieben wiirden. Fig. 7 be- 
deutet also, daB alle Wertepaare (6,, 6,), welche durch die beiden Kurven 
oder ihre durch die MeBgenauigkeit abgegrenzte Nachbarschaft ver- 
kniipft werden, mit der gemessenen Anisotropie B= 0,453 + 0,015 ver- 
einbar sind. AuBerdem sind die beiden Kurven mit A, als Parameter 
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beziffert. Die durch die Messungen begiinstigten Kurvenaste (0,06 S 
A, <0,22) (vgl. Abschn. VI, unten) sind betont eingezeichnet. Man 
sieht, daB die von Mrmexicu u. Mitarb. angegebenen Mischungsverhalt- 
nissé (0,;==0,38, 09==0,14), 1m eBereieh einer der beiden Kurven hegen 
(s. Fig. 7, LJ), also mit dem hier gemessenen Wert B = B,+8,=0,453 + 
0,015 vereinbar sind. Der zugehérige A,-Wert wiirde aber ungefahr 10 
betragen und liegt damit auBerhalb des betonten Kurvenastes. 


Tischungsverhaltnis by 


/schungsverhaltis 0; 


| 


Fig. 7. Mégliche Mischungskombinationen (6,, 6.) einer § M1 -+ E23 M1 + E2 3-Kaskade, die zu einer 
Anisotropie A = 0,453 fiihren. (J = Unscharfebereich unter Berticksichtigung der MeBfehler). Die Figur 
stellt — durch Kurvenziige miteinander verbunden — diejenigen Mischungskombinationen dar, die zu einem 
mit dem MeBwert B=0,453+0,015 vertraglichen A = 0,453 fiihren. Der Parameter auf den Kurven gibt 
den jeweiligen A,-Wert an. Auf den drei betont gezeichneten Kurvenasten durchlauft A, jeweils denBereich 
0,06 < A, < 0,22, der mit dem MeBwert B, = 0,144 + 0,08 vereinbar ware. Die drei wahrscheinlichsten Werte- 
paare (6,, 6.) bei Ay = 0,14 sind durch Punkte (e) gekennzeichnet. Die von MiHELICH angegebenen Mischungs- 
verhaltnisse (6, = 0,38, 6, = 0,14) sind durch Quadrate (OG) markiert 


Aus den vorliegenden Messungen ergeben sich nun mit B,=0,144 


und B,+ B,=0,453 folgende Mischungskombinationen als wahrschein- 
lichste Angaben: 


199 keV-Ubergang 110 keV-Ubergang 
65% M1 +35% E2 4% M1 +96% E2 
63% M1 +37% E2 6% M1 +94% E2 
24% M1 +- 76% E2 55% M1+ 45% E2 


Diese Aussagen sind jedoch insofern mit einer groBen Unsicherheit be- 
haftet, als einerseits die 6,, 6.-Werte sehr stark von A, (s. Fig. 7) ab- 
hangen und andererseits verhaltnismaBig groBe Anderungen des B,- 
Wertes, etwa von 0,0 bis 0,2 bei konstant gehaltenem B, + B,=0,453 
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den mittleren Fehler bei der Ausgleichung der MeBwerte nur wenig 
verandern (vgl. Abschn. VI, unten). Endgiiltige Werte fiir 6, und 0, 
lassen sich nur durch eine viel genauere Vermessung des Verlaufs der 
Winkelkorrelation festlegen. 

Mit Sicherheit kann jedoch auf Grund der Winkelkorrelations- 
messungen beider Kaskaden folgendes gesagt werden: 

Den an der 199/110 keV-Kaskade beteiligten Niveaus bei 8, 118 und 
317 keV (vgl. Fig.4) sind die Drehimpulse 3, 3 und 3 zuzuordnen. Die 
beiden Ubergiinge oder mindestens der 199 keV-Ubergang miissen als 
M 1-4 E2-Mischungen angesehen werden. Eine Mischung der 110 keV- 
Linie bei reiner M1-Strahlung der 199 keV-Linie oder iiberhaupt eine 
reine M1—M1-Kaskade widersprechen der gemessenen Winkelkorre- 
lation (die Kurven in Fig. 7 meiden die 6,-Achse, d.h. 6, =0, bzw. reine 
M1-Strahlung der 199 keV-Linie ist nicht méglich). 

Zur endgiiltigen Klarung der Mischungsverhiltnisse wire, da auch 
eine beliebig genaue Ausmessung des Verlaufs der Winkelkorrelation 
stets eine Mehrdeutigkeit der méglichen 6,, 6,-Wertepaare offen lieBe, 
die Beschaffung weiterer Informationen niitzlich. Hierzu kénnte etwa 
die Messung der entsprechenden Polarisations-Winkelkorrelationen oder 
der Konversionselektron— Konversionselektron- bzw. Konversionselek- 
tron —y-Winkelkorrelationen herangezogen werden. 


Anhang 


Zur Genauigheit der Koeffizienten B, und B, 


Um die Koeffizienten B, und B, zu ermitteln und ihre Genauigkeit 
abzuschatzen, wurden die MeBergebnisse beider Kaskaden sowohl mit 


einem Ansatz W(0) =1 + B, cos?O 


als auch mit einem Ansatz 
W(0) =1 + B,cos?O + B,costO 


nach der Methode der kleinsten Quadrate dargestellt. Dabei ergaben 
sich die Werte: (178/131 keV-Kaskade) 


B, = 0,388 und B,=— 0,043 
B= B,+ B= 0,345 £0,014 


bzw. B,=0,347 fiir den Fall des Ansatzes, der nach dem Glied mit 
cos?@ abbricht (B,=0). Da8 sich nur ein kleiner B,-Wert ergibt, 
stimmt damit iiberein, daB die MeBkurve (Fig. 5) praktisch symmetrisch 
beziiglich des Wertes bei 9 = 135° verlauft (d.h. reine cos?@-Abhangig- 
keit). Die Summe der Fehlerquadrate [vy] ist dementsprechend auch 


nahezu unabhangig von der Wahl des Ansatzes. Das heibt, daB B, 
25b 


mit 
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sicher im Bereich — 0,06 <B, <0,06 liegen kann und dementsprechend 
B, im Bereich 0,29 < B, <0,41. Genauere Eingrenzungen fiir B, und B, 
lassen sich nicht angeben, obwohl B= B,-+ By, viel genauer sagepeben 
werden kann. (Der Grund hierfiir ist folgender: die relative Anderung 
der Koinzidenzrate zwischen 9=90° und 0=180°, d.h. die GréBe 
B,+B,, laBt sich den MeBkurven in Fig. 5 verhaltnismaBig genau 
entnehmen, wahrend der genaue Verlauf der MeBkurven im Bereich 
90° <@ <180° nur sehr schwach vom Verhiltnis B,/B, abhangt (bei 
konstantem B,-+ B,) und daher viel genauer bekannt sein miiBte. 
Fiir die 199/110 keV-Kaskade wurde das gleiche Verfahren ange- 
wendet. Hier stellte sich heraus, daB die Summe der Fehlerquadrate [v7] 


beim Ansatz WO) 1 4 BL 686 
etwa doppelt so groB wurde wie beim Ansatz 
W(0) =1-+ B,cos?@ + B,cos*O. 
Als optimale Werte wurden 
B,=0,309 und B,=0,144 


ermittelt. Dies stimmt mit der leichten Asymmetrie der MeBkurve fiir 
die 199/110 keV-Kaskade (Fig. 5) beziiglich des Wertes bei 0 = 135° 
iiberein. Auch bei dieser Kaskade kénnen die Werte B, und B, selbst 
nicht so genau angegeben werden, obwohl B= B, + B,=0,453 £0,015 
wiederum viel genauer bekannt ist. Insbesondere ]aBt sich B, héchstens 
auf den Bereich 0,06 < B, <0,22 bzw. B, auf den Bereich 0,23 <B, <0,39 
einengen. (Wenn JB, die Grenzen 0,06 bzw. 0,22 annimmt, vergréBert 
sich [yy] etwa auf das 1,5fache des Wertes bei B,= 0,144). 


Herrn Professor Dr. W. WaLcHER danken wir fiir zahlreiche anregende Dis- 
kussionen. 
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Nukleonenpolarisation bei Strippingreaktionen* 
Von 
HANsS-ARWED WEIDENMULLER 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 5. November 1957) 


Ausgehend von dem iiblichen Matrixelement fiir Strippingreaktionen werden der 
Einflu8 der Tensorkraft des Deuterons und der Abweichung von reiner 7 — 7-Kopp- 
lung fur das eingefangene Nukleon auf die Polarisation der freigesetzten Nukleonen 
untersucht. Die Polarisation ist durch die Phasen der elastischen Streuung von 
Deuteron und freigesetztem Nukleon am Target- bzw. Endkern bestimmt. Der 
Einflu8 dieser Streuphasen auf die Polarisation wird numerisch untersucht. Das 
Vorzeichen der Polarisation ist in der Definition (4) fiir kleine Winkel positiv oder 
negativ, wenn sich Spin 1/2 und Bahndrehimpuls/ des eingefangenen Nukleons zu 
J=/1—¥ oder 7 =/+ } koppeln. 


Einleitung 


(d, p)- und (d, m)-Reaktionen sind ein wichtiges Hilfsmittel in der 
Spektroskopie der leichten Kerne. Aus der Winkelverteilung der frei- 
gesetzten Nukleonen kann man auf den Bahndrehimpuls des eingefan- 
genen Nukleons schlieBen!. NEwns? wies als erster darauf hin, daB die 
freigesetzten Nukleonen im allgemeinen polarisiert sein sollten. Horo- 
witz und MEssIAH und CHESTON? berechneten diese Polarisation unter 
verschiedenen Annahmen. 


In jiingster Zeit berichteten mehrere Autoren‘ iiber Messungen der 
Polarisation der bei Strippingreaktionen freigesetzten Nukleonen. Die 
Resultate stehen in Widerspruch zu den Ergebnissen von Horowitz 
und MessiaH und stimmen beziiglich des Vorzeichens mit den Rech- 
nungen von CHESTON iiberein. Die quantitative Ubereinstimmung der 


x Vorgetragen auf der Sitzung des Fachausschusses fiir Kernphysik anla8lich 
der Tagung des Verbandes Deutscher Physikalischer Gesellschaften in Heidelberg 
am 26. Oktober 1957. 
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4 JUVELAND, A.C., u. W. JENTSCHKE: Bull. Amer. Phys. Soc. II 1, Nr. 4, M 10 
(1956). — Juveranp, A.C.: University of Illinois thesis 1956 (unverdéff.). — 
JENTSCHKE, W.: Private Mitteilung. — HitiMan, P.: Phys. Rev. 104, 176 (1956). — 
HeENsEL, J.C., u. W.C. Parkinson: Bull. Amer. Phys. Soc. II 2, Nr. 4, UA 9 (1957). 
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Rechnungen von CHESTON, die fiir 3,29 MeV Deuteronenenergie durch- 
gefiihrt wurden, mit der Messung von HILLMANN‘? ist schlecht ; auBerdem 
enthalt die Rechnung von CHESTON einige Irrtiimer. Auf einen von 
ihnen hat bereits SAwrcK1 hingewiesen, auf einen anderen kommen wir 
in §4 zuriick. ' 

Aus den Messungen scheint hervorzugehen, da das Vorzeichen der 
Polarisation* fiir kleine Winkel positiv oder negativ ist, je nachdem 
sich Spin s=# und Bahndrehimpuls/ des eingefangenen Nukleons zu 
j=1—4 oder 7 =1++ koppeln. Es scheint deshalb wiinschenswert, die 
Theorie weiterzuentwickeln, um eine bessere Ubereinstimmung mit dem 
Experiment und ein besseres Verstandnis der experimentellen Daten im 
Hinblick darauf zu erreichen, welche Schliisse man aus ihnen ziehen kann. 
Aus diesem Grunde wurde in der vorliegenden Arbeit der Einflu8 der 
verschiedenen Effekte quantitativ untersucht, die zu einer Polarisation 
fiihren k6énnen, wenn man von dem iiblichen Matrixelement fiir die 
Strippingreaktion® ausgeht. Das sind: Die elastische Streuung der 
Deuteronen am Targetkern, die elastische Streuung der freigesetzten 
Nukleonen am Endkern, die Art der Kopplung fiir das eingefangene 
Nukleon, die Tensorkraft beim Deuteron. Coulomb- und Compound- 
kerneffekte, von denen die letzteren besonders bei niedriger Energie 
eine Rolle zu spielen scheinen®, wurden nicht beriicksichtigt. Das 
Experiment von JENTSCHKE’, welches das vollstandigste Experiment 
zur Polarisation ist, wurde quantitativ diskutiert. 


§ 1. Die Polarisation 


Der Einfachheit halber wollen wir im folgenden immer annehmen, 
das freigesetzte Nukleon sei ein Proton, obwohl wegen Vernachlassigung 
der Coulomb-Krafte unsere Formulierung natiirlich véllig symmetrisch 
in Neutron und Proton ist. Nach THomas** ist das Matrixelement einer 
Strippingreaktion die Summe aus zwei Termen: 


Usp = Upgreom’ (ig, hy) + Uipsierins (Rg, hp). (1) 


* Definition s. $1. 

*x* THomas, R.G.: Siehe FuBnote 5. Fiir die (d,p)-Reaktion ist die Ableitung 
der Formel, wie THomas sie gibt, nicht ganz befriedigend, denn die Amplitude U,- 
fiir das System ohne die Wechselwirkung A V ist Null, wenn AV die Wechselwirkung 
zwischen Neutron und Proton auerhalb eines festen Volumens bedeutet. Die 
Formel selbst ist allerdings richtig. Der Verfasser hofft, darauf in einer spateren 
Arbeit zuriickzukommen. 

° Tomas, R.G.: Phys. Rev. 100, 25 (1955). 

6 Vgl. z.B. Risser, J.R., J. Price u. C.M. Crass: Phys. Rev. 98, 1183 (1955). 
McE ttistrem, M.T., K.W. JoNnEs, Ren Curpa, R.A. Doucras, D.F. HERRING u. 
E.A. SILVERSTEIN: Phys. Rev. 104,-4008 (1957). 

? JuvELAND, A.C., u. ‘W. JENTSCHKE: Siehe FuBnote 4 auf S. 389. 
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5 yCompound qo > 
Dabei ist UzjmPo™" der Beitrag zu U, ,, der vom C ompoundkern herriihrt. 
st : 
U. Sie ist nia Matrixelement der ,,direkten Wechselwir kung“ in ,,modi- 


patie Bornscher Naherung§ und fiir unendlich schweren peti 
gegeben durch 


Users, a = constans: . f{ Vp tp “ "VEO He at, ata F, | 


tp>Ro 


(2) 
= constans - ["»"/ "am | 


Dabei sind x7" und y/ die Wellenfunktionen des Anfangs- und Endkerns 
mit den magnetischen Quantenzahlen m; und m;, V,,, die Neutron- 
Proton-Wechselwirkung im Deuteron, #, ” bezeichnen die Koordinaten 
von Proton und Neutron und 7 die inneren Koordinaten des Targetkerns. 
m, und m, sind die magnetischen Quantenzahlen von Proton und Deu- 
teron, und yw und y7* haben die Form® 


is : 
~altp+ty) ,,, fauslaufende elastische Streuwelle von 
yint — — e2 x “ee 
ek Deuteronen 
i Z es 
= e2 d(tp+ty) ma ew grt 
if (3) 
so einlaufende elastische Streuwelle von 
ys? = e’ ere De? + 
P Protonen 
= 
a ee - m. 
— e'*ptp Xe” _— Y,”- 


Hier sind Ra und hy die Impulsvektoren von Deuteron und Proton, 
734 die innere W Sientinkton des Deuterons, y/'» die Spinfunktion des 
Protons. Zur Berechnung der Polarisation Pesthrinken wir uns auf 
U;7?Pine, denn dieses Matrixelement gibt fiir Winkel #< 40° den differen- 
Bellen Wirkungsquerschnitt der Reaktion richtig wieder. Diese Ver- 
einfachung ist allerdings sicher nur fiir solche Deuteronenenergien zu- 
treffend, welche von der Resonanzenergie des Compoundkerns stark 


verschieden sind. Dann ist der Polarisationsvektor P der freigesetzten 
Protonen fiir unpolarisierte Deuteronen und unpolarisierte Targets nach 
Definition! gegeben durch 


Ttemimame 5% Mam mam < mo | ot] MPS 


B moms iy mame 
Ye DA Silla 2 : 
pS, | (4) 
ip Ny Ma m4 
= 
== P hep x hg 
[Rp x ka| 


8 ToBocMAN, W.: Phys. Rev. 94, 1655 (1954) und Technical Report of the 

Nuclear Physics Laboratory, Case Institute of Technology 1956 (unverdff.). 
9Vgl. THomas, R.G., FuBnote 5 auf S. 390 und Tosocman, W., FuBnote 8. 
10 Simon, A., u. T.A. WELTON: Phys. Rev. 90, 1036 (1953). 
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Zur Berechnung von P benutzen wir die Methode der Dichtematrizen", 
die es uns erméglicht, die Einfliisse der elastischen Proton- und Deuteron- 
streuung, der Abweichungen des eingefangenen Nukleons von reiner 
j —j-Kopplung, der Tensorkraft beim Deuteron usw. auf Winkelvertei- 
lung und Polarisation ohne Miihe zu untersuchen, Zu diesem Zweck 


werden wir P in der Form schreiben 


, Sp {oo} 
Erni ity 
Sse siieks (5) 
n,p 
Sp hei®t hier Spurbildung beziiglich Neutronen- und Protonenspin- 


n,p 
koordinaten. 


§ 2. Abweichungen von reiner j—j-Kopplung 
fiir das eingefangene Nukleon 


Sowohl im Zahler wie im Nenner von P in (4) wird das Produkt 
[memmam TX mpm ma™ ber m, und m,; summiert. Schreibt man J"»°%/™am™ 
nach (2) aus, so kann man die Summe iiber m; und m; sowie die Inte- 
gration tiber die Targetkoordinaten unabhangig von den anderen Opera- 
tionen ausfiihren. Man erhalt dann folgenden Ausdruck: 


Fy Wwikw th) =D X 
mm (6) 
x (Lf dria (tw, te Ex, &) 2 (ts, &)] - [konj. kompl.}). 


Dabei sind r;, &; Orts- und Spinkoordinaten des Targetskerns, ry, &y die 
des Neutrons, und yx; und y; sind antisymmetrisch in Neutronen bzw. 
Protonen. Beziiglich der Spinkoordinaten €; ist in (6) das Skalarprodukt 
zu nehmen. 

F ist die Dichtematrix fiir das eingefangene Teilchen. Wir nehmen 
an, daB fiir dieses Teilchen ein Schalenmodell gilt und es mit festem Bahn- 
drehimpuls / gebunden wird. Diese Annahme gilt sicher fiir alle Kerne, 
die leichter als 01* sind, weil aus Paritatsgriinden hier zu den f-Zustanden 
héchstens /-Zustande zugemischt werden kénnen, deren Niveaus aber 
schon sehr hoch liegen. 


Unter dieser Annahme beweisen wir im Anhang 1: F 1aBt sich (als 
Matrix im Spinraum des Neutrons geschrieben) in der Form 


F = gh (ry) etn) (a¥e (hte) +b (GyLy) Yo (v0 x8’)) (7) 


11 Stecu, B.: Theorie der Dichtematrizen (unveréff.). — Kretzscumar, M.: 
Z. Physik 144, 168 (1956). 
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darstellen. Dabei sind: g,(v,) die normierte Radialfunktion des Neu- 
trons, Y,’ die Kugelfunktion mit Index /, die vom ekalanigduict der 


beiden Einsvektoren rt, to abhangt, o,, sein Spinvektor, r, =7,v®, r°? =1, 


= Uy, 


1 
Ji al: ir, XV, ]. aund 0 sind reelle Zahlen, die von der Art der Kopp- 


n 
lung abhangen. Wird das Neutron in eine noch nicht abgeschlossene 
Schale eingefangen {im anderen Fall ist die Berechnung von (6) trivial], 
so ist 


fiir L — S-Kopplung: a = \ oa POL, Ps 1L,S.4.> (2, 
'=0 
ae pele Dr yal dicts : (7a 
fiir 7 —]-Kopplung: a= regia Ps Sis i TP Ses ey |? ) 
bie Gigi} 
a5) of BD 


Dabeisind <p", [/] L, ye Pee i Too.i, Suna <7" tf i» I} 7" a 
die coefficients of Sone! parentage fiir L — S- und 7—7-Kopplung, 
wie sie bei JAHN und VAN WIERINGEN und bei EpMonDs und FLloweErs!2 
definiert werden, mit den dort angegebenen Bezeichnungen. 


§ 3. Die Tensorkraft beim Deuteron. 
Endliche Reichweite des Neutron-Proton-Potentials 


In diesem Abschnitt diskutieren wir zweierlei: den EinfluB des 
D-Zustandes des Deuterons und den EinfluB der endlichen Reichweite 
des Neutron-Proton-Potentials auf die Polarisation. 

Um den Einflu8 der Tensorkraft abzuschatzen, nehmen wir in 
[™e™™a™: gunachst nur die Bornsche Naherung, vernachlassigen also die 
Streuwellen. Das ist konsequent im Sinne einer St6rungsrechnung. Der 
D-Zustand ist nur zu 4% zum S-Zustand beigemischt. Die Streuwellen 
stellen fiir den Wirkungsquerschnitt ebenfalls eine Korrektur dar, man 
vernachlassigt also Interferenzglieder. Entsprechend nimmt man fiir die 
Polarisation, die in Bornscher Naherung verschwindet, die nachste 
Naherung, vernachlassigt also auch hier die Interferenzterme zwischen 
Streuwellen und D-Zustand des Deuterons. 

Die Rechnung gibt Anhang 2 wieder. Danach ist der Einflu8 der 
Tensorkraft vernachlassigbar gegen den Effekt der endlichen Reich- 
weite: Fiir den Wirkungsquerschnitt ist schon bekannt?*, daB die Tensor- 


12 Jann, H.A., u. H. vAN WIERINGEN: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 209, 502 
(1951). — Epmonps, A.R., u. B.H. Flowers: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A212, 


248 (1952). 
18 THomas, R.G.: Siehe FuBnote 5 und Datritz, R.H.: Proc. Phys. Soc. Lond, 


A 65, 175 (1952). 
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kraft in Bornscher Naherung keine Rolle spielt, denn hier gibt es keine 
Interferenzterme zwischen Gliedern, die vom S- und solchen, die vom 
D-Zustand herriihren. 


Die Polarisation besteht aus zwei Anteilen, deren einer nur vom 
S-Zustand und von der endlichen Reichweite des Potentials herriihrt, 
wahrend der andere vom D-Zustand kommt und mindestens um einen 
Faktor 3 kleiner ist als der erste. 


Es ist noch wichtig zu bemerken, daB beide Anteile nur deshalb von 
Null verschieden sind, weil fiir die Integrationsvariable 7, die Einschran- 
kung 7, >R, besteht. Fiir Ry=0 wird die Polarisation in Bornscher 
Naherung identisch Null. 


Damit kénnen wir von der Tensorkraft absehen und uns auf die 
Diskussion der endlichen Reichweite beschranken. Nach Anhang 2 
erhalt man fiir Sp {0} und Sp {0,0} folgende Ausdriicke: 

n,p n,p 


i> eS 
— hi ey ete — 9-25 we 
Shige ih dt, dt dty dty e? i(Tp+tn—lp—ty) —t Rp (tp—Tp 
ty>R 
Spi oy st baw aot é 
x Ga(tn) Ben) Ye (te th) X 


, 


X (Tra — €) Uy (|r, — ty|) (Tra— é) ut (| tp — ty) ; 


‘> > 

1 -> Ra(tp+ty —tp—tly) —1 Ry (ty—Tp) 
Be Bl Sard Tet, oo ee ae 
tp, p> Ry 


X Be (Yn) Be (Pn) X 


x LY (tntn’) (Lea €) (ttn |) (Zeer—e) at (|tp— tw) - 


SR {6,0} = (9) 


Fiir die im folgenden eingefiihrte Vernachlassigung der endlichen 
Reichweite sprechen folgende Griinde: In der Formel fiir Sp {0} fiihrt die 
n, p 


urspriingliche Butlersche Ableitung auf die Integrationsgrenzen0< tps, 
v, >R,. Hier kann man durch Ausrechnen direkt vergleichen, welchen 
Fehler man durch Vernachlassigung der endlichen Reichweite macht, 
denn das Integral zerfallt in 2 Faktoren, die sich berechnen lassen. Er 
betragt im differentiellen Wirkungsquerschnitt fiir alle Winkel weniger 
als 5%. Entsprechendes sollte fiir unser genau so gebautes, aber mit 
komplizierteren Grenzen versehenes Integral (8) gelten. 


Ubertragt man diese Erfahrung auf (9), so schaétzt man sofort ab, 
da® die aus (8) und (9) berechnete Polarisation |P|<4-5% sein sollte. 
Das erhellt auch aus den stark eingeschrankten Integrationsgrenzen in 
(9) (s. Anhang 2). Darum werden im folgenden Tensorkraft und endliche 
-Reichweite des Neutron-Proton-Potentials vernachlissigt. 


Nukleonenpolarisation bei Strippingreaktionen 390 


§ 4. Formeln fiir die Polarisation 


Um die Polarisation wirklich auszurechnen, miissen wir noch einen 
analytischen Ausdruck fiir die Streuwellen hinschreiben. Fiir die weitere 
Rechnung ist es dabei zweckmaBig, die nach (3) auftretenden ebenen 
Wellen nicht nach Kugelwellen zu zerlegen, sondern dieses Verfahren 
nur auf die Streuwellen anzuwenden. Man bekommt dann ndmlich 
Formeln, die sich durch Streichen der Streuwellen direkt mit der Born- 
schen Naherung vergleichen lassen. 

Dazu nehmen wir an, daB die elastische Streuung der Protonen am 
Endkern so erfolgt, daB die Eigenwerte L, J, J? von L?, J? = fe + 16,) 
und 1 bei der Streuung gute Quantenzahlen sind, d.h. daB die Streu- 
ung vollstandig durch einen von den beiden Quantenzahlen L und J 
als Indexmenge abhangigen Satz von Zahlen f,; beschrieben wird, die 
mit den bei Blatt und WEtIsskopr! definierten GréBen 7, tiber die 
Beziehung B,; =— 3(1—7z;) zusammenhangen. Wegen der in (3) 
enthaltenen Randbedingung ist dann gy» gegeben durch 


gi? (Rp, tp) = 2 Van( 2L +1) i ph? x 


+44(- 4 6E) yo Be 
oO m, 
aR aE ae OYE (Fp tp) xp” 


2L+1 


Die hi?) sind die 2. spharischen Hankel-Funktionen mit Index L. Der 
Faktor vor Y/? ist ein Projektionsoperator in die Zusténde J =L + 3. 


Fiir die spatere Diskussion ist es zweckmaBig, yf? in der Form 


=D V422L +1) (LBE r+ (+1) Bi,r+4) x 
L 


(2) YL (RptD) amp 
x hp’ (Rp 7p) SVE et ES (104) 


+ Y4a2Ql +1) # (Bi r44 — Bir) x 
L 


=> 0 0 7,6 
(pL) re 
zu schreiben. Der zweite Teil verschwindet, wenn L% und o/ gute 
Quantenzahlen sind, also keine Spinbahnkopplung bei der Streuung 
vorliegt. Dieser Teil beschreibt also direkt den Einflu8 der Spinbahn- 
kopplung auf die Streuwelle. Der erste Teil ist im wesentlichen unab- 
hangig von der Spinbahnkopplung und gibt den EinfluB der reinen ela-_ 
stischen Streuung auf die Streuwelle wieder. es 


14 Bratt, J.M., u. V.F. WetssxopF: Theoretical Nuclear Physics, S. 320. 
New York: John Wiley & Sons 1952. 


396 Hans-ARWED WEIDENMULLER: 


Fiir die Deuteronstreuung nehmen wir an, daB die Eigenwerte von 
ie 1%, St=1(6,+6,)? und S*% gute Quantenzahlen sind. Wir ver- 
nachlassigen bei der Streuung also eine mégliche Spinbahnkopplung, da 
iiber eine solche bei Deuteronstreuung bisher wenig bekannt ist, da 
weiterhin die Einfiihrung eines solchen Terms erhebliche Komplikationen 
mit sich bringen wiirde und weil sich schlieBlich der Effekt eines Spin- 
bahnpotentials auf die Polarisation auch an der Protonstreuwelle stu- 
dieren 14Bt. Die Deuteronstreuung ist also durch einen einparametrigen 
Satz von GréBen 6,, bestimmt, und es ist 


< ia ( Pttn) ay m, 
2 HO mes ge — f(g, 4 (Gy + )) 108 
(11) 
4 Ba (tp+ta | eel \\ 9m, 
=(e + Ya (Ras > (tp +t»))) 20" 
mit 
alka, t) = >) V4a0(2L +1) 7 6,, WE (kar) Ve, (Rat’). (11a) 
La 
Es ist wieder 6,,= — $ (1 —7,,), und A}? ist die 1. spharische Hankel- 


Funktion zum Index L,. 


Nach §3 machen wir fiir das Neutron-Proton-Potential die ,,zero- 
range-approximation“, schreiben also in J””/"4" mit m — Nukleonen- 
masse (Bezeichungen wie in Anhang 2): 


m nr i m 
Vue ha* = rahe |/sx or Ol = tw) Aicipiett (12) 
Wir tragen (7), (A II.2), (40), (41) und (42) in (4) ein und berechnen P 


nach (5). Es ergibt sich, wenn man nach den Phasen der Protonstreuung 
ordnet: 


= LO} = 


3a G0) 434 (420)? ae ‘7 —T, (J+9) U'+4) 
LDL V (42)? (2L+1) (2L’+1) 


x Bry Bry Gey 2Me {3a-4ax Di OP a Bus Ot 
J,L cde 


\J-L+4 
b-4 sevens eel Y (3) 
ns * a ; /4a(2L +1) Bry Gre ‘7 (13) 
+b-(4n)2 ent M+ =I —p BE Gl 14 
pore \ieese@L-t ers we tee 
(ait Ee 


+3a-(4a)2 >) ge -L dae. 
es V (42)? (2L +1) (2L’+ 1) 


Bh Biy GY) | 
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a =: Rp X k = oafiLaed 
Spi{g,} =—2*"4_2%el4a-3-4n i-= ae 
n,p P 4 Rp > y iy | Wi Br) Van (20 i 4) Xx 
, 1 
d+ >) Amik — fecha pM be ETA). oh 5 
x [HE e TL )42(2Ll’ +1) Bry Lew} + 
ele ae 
+ 46-45 >) ne 
ju \4n(2Ll’+1) 
eS ak caer — fB.,;H lee | 48- 4a > ih x (14) 
ip errs + 4) a 
Ji+4 * x SY nk J+4 (6 
SSS pr +5 ay = gC" Siteze H®) 
)42(2L’+1) aba Sa V4n(2L +1) Bry Aier|+ 
a J+f'-L-L’ 
+ 4b-H! 4.4. (40)? Ye __ S 
yoru ——- Wa)? (2L $1) 2L’+ Pes Bir 


j 8 1 
sa HP), + bHY +1. He 


0) 
L’l7- 


Die G® und H™ sind Ausdriicke, die noch vom Winkel zwischen Re 


und Bo abhangen und im Anhang 3 definiert sind. 


Damit haben wir fiir den Wirkungsquerschnitt o(9), der zu Sp {0} 


proportional ist, und fiir P (9) Ausdriicke gewonnen, die von felgendert 
Parametern abhangen: a und 5 (sie beschreiben die Art der Kopplung 
des eingefangenen Teilchens), den Streuphasen fiir Deuteronen und 
Protonen, dem Strippingradius R,. 


Der Vorteil des eingeschlagenen Verfahrens besteht einmal darin, 


daB P auf eine von der Wahl des Koordinatensystems unabhangige 
Weise durch Spurbildung berechnet wird, zum anderen darin, daB man 
den in Wirkungsquerschnitt und Polarisation eingehenden GréBen sofort 
ihren physikalischen Ursprung ansehen kann. 


So ist z.B. im Ausdruck fiir Sp {0}, also fiir den Wirkungsquerschnitt, G{ die 


n, : 

Bornsche Naherung, modifiziert ans die Phasen der gestreuten Deuteronen, 
GY, und G®, sind Interferenzterme zwischen der Bornschen Naherung und den Ter- 
men, die von der oo Protonstreuung herriihren. Davon enthalt, wie man 
an den Faktoren vor G¥, und G®, erkennt, G?, im wesentlichen den Teil der elasti- 
schen Rare ss CaP von einer Protonstreuung ohne Spinbahnkopplung 
herriihrt, GP’, den Teil, der den Einflu8.der Spinbahnkopplung auf die elastische 
Protonstreuung beschreibt usw. 


Die in ibe linearen H und damit die Polarisation kénnen, wie man 
ebenfalls sofort abliest, folgenden Ursprung haben (in Bornscher Nahe- 
rung ist bekanntlich die Polarisation trivialerweise Null): 
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1. 7 —j-Kopplung fiir das eingefangene Teilchen (oder wesentlich von 
L—S-Kopplung verschiedene Kopplung, da sonst ja b=O0 ist) und 
elastische Deuteronstreuung (Term H™)). 

2. j; —j-Kopplung fiir das eingefangene Teilchen wnd elastische Streu- 
ung der Protonen im wesentlichen ohne Spinbahnkopplung (Term H®)), 


3. Streuung der Protonen mit Spinbahnkopplung (Term H”), 


Die iibrigen Terme sind Interferenzterme zwischen diesen Effekten 
oder quadratisch in diesen. Man kann die angegebenen Formeln mit den 
von Horow1rz und MEssIAH und CHESTON berechneten vergleichen. Im 
ersten Fall hat man 6; =0 und £;,7+4 = Br,r—3 Zusetzen und erhalt nach 
trivialen Umformungen das Resultat von Horowitz und MEssIAH. 

Beim Vergleich mit der Arbeit von CHESTON zeigt sich, da neben 
den von SAWICKI angefiihrten Irrtiimern CHESTON es versdumt hat, die 
richtigen Randbedingungen fiir die Protonen zu fordern [vgl. Formel (8) 
bei CHEsTON]. Da die Randbedingungen aber sehr wesentlich eingehen 
(vgl. Punkt 3 des §6), erlaubt CHEsTONs Rechnung keine Riickschliisse 
auf den wirklichen Zusammenhang zwischen Streuphasen und Polari- 
sation. 


§ 5. Numerisches 


Die angegebenen Formeln wurden benutzt, um unter Einschlu8 der 
Korrektur fiir endliche Masse des Targetkerns die Polarisation bei der 
Reaktion Cl#(d, £)C mit 11,9 MeV Energie der Deuteronen im Labor- 
system zu berechnen. Da nur eine elektrische Tischrechenmaschine zur 
Verfiigung stand, wurden auch in den numerischen Rechnungen Coulomb- 
Korrekturen nicht beriicksichtigt). . 


Die verfiigbaren Parameter wurden wie folgt festgelegt: 
1. Wahl des Strippingradius: Ry=4,5 - 107% cm 36 


2. Wahl der Phasen fiir die elastische Protonstreuung. Natiirlich sollte 
man hier eigentlich experimentelle Phasen einsetzen, ebenso bei der 
Deuteronstreuung, um alle Unvertraglichkeiten beim Vergleich mit 
Experimenten auf die theoretische Beschreibung des Prozesses und nicht 
auf genaherte Potentiale zuriickfiihren zu kénnen. Das ist leider zur 
Zeit noch nicht méglich. Deshalb wurden die Streuphasen aus Poten- 
tialen berechnet, die die Winkelverteilung bei der Streuung gut wieder- 


1} Sie sollten bei den betrachteten Energien keine wesentliche Rolle mehr 
spielen. Die Polarisation durch reine Coulomb-Effekte bei niedriger Energie wurde 
mit zwei verschiedenen Annahmen von J. Yoccoz [Proc. Phys. Soc. Lond. A 67, 
813 (1954)], und I.P. Grant [Proc. Phys. Soc. Lond. A 68, 244 (1954)] untersucht. 

16 Diese Wahl ist mit den beiden Messungen der Winkelverteilung der Protonen 
von T.S. GREEN u. R. MIppLETON [Proc. Phys. Soc. Lond. A 69, 28 (1956) ], bei 
9 MeV und von I.N. McGrurr, E.K. Warsurton u. S.R. BENDER [Phys. Rev. 
100, 235 (1955)] bei 14,8 MeV vertraglich. 
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geben. Fiir die in Frage kommende Energie scheint das optische Modell 
am zweckmaBigsten!’. Zur Bestimmung der Bry wurde ein Kasten- 
potential mit Radius R, = 3,4 - 1073 cm zugrundegelegt, das die Form hat 


V=V,+i¥,+ (6,L,)% mit .=—30MeV, %=—5 MeV, 


: 15) 
%=— 2 Mev. ( 


3. Wahl der Phasen fiir die elastische Deuteronstreuung. Da es im 
fraglichen Energiegebiet keine experimentellen Daten gibt, wurden ver- 
schiedene Annahmen gemacht: 

a) Es gilt die Randbedingung von Frsupacu}!8: Danach ist die 
logarithmische Ableitung am Kernrand R=4,0- 107 gegeben durch 


fiig=—tKR mit K=1,3-%8%cm", 


b) Die Deuteronen mit Drehimpuls L;<3 werden vollkommen 
absorbiert: 6,, = — 3. 

c) Die Deuteronen werden an einer harten Kugel mit Radius R= 
5,0-10 4% cm gestreut. 


4. Fir Protonen und fiir Deuteronen wurden die Phasen mit />3 
vernachlassigt, und fiir das eingefangene Teilchen wurde reine 7; —7- 
Kopplung, d.h. 6=(—)’~'*? angenommen. 

Unter diesen Annahmen wurde zunachst Sp {a,,0} berechnet. Ta- 


n,p 
belle 1 zeigt die Ergebnisse. Dabei ist Sp {6, 0} geschrieben in der Form 
n,p 


Spies) WS (16) 


— 


hp x Ra| 
und W ist in willkiirlichen Einheiten eingetragen fiir die Falle 


«) keine Protonstreuung, Deuteronstreuung nach Annahme a), 

f) keine Protonstreuung, Deuteronstreuung nach Annahme b), 

y) keine Protonstreuung, Deuteronstreuung nach Annahme c), 

6) Protonstreuung nach (15), keine Deuteronstreuung, Term im 
wesentlichen ohne Spinbahnkopplung (H™’), 

e) Protonstreuung nach (15), keine Deuteronstreuung, Spinbahn- 
kopplungsterm (H‘), 

£) Protonstreuung nach (15) ohne Spinbahnkopplung, Deuteron- 
streuung nach a) (Terme H®), H), H™). 


17 Vgl. hierzu: Cuase, D.M., u. F. Rourricu: Phys. Rev. 94, 81 (1954). — 
Woops, R.D., u. D.S. Saxon: Phys. Rev. 95, 577 (1954). — CarvaLHo, H.G. DE, 
J. MarsHatt u. L. MarsHatt: Phys. Rev. 96, 1081 (1954). — STERNHEIMER, R.M.: 
Phys. Rev. 100, 886 (1956). — StRaucu, K.: Phys. Rev. 99, 150 (1955). 

18 BLatt, j-M., u. V.F. WetsskopF: loc. citiyp. 250m 
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Tabelle 1 
—__________.________ iia ae 
Ae , | / | W, | Ww W, | Ws 
(CMS) | Wa | We | y 6 € ¢ 
AOE Ee 
0° | (0) 0 (6) 0 ‘ 
10° | +7,6346 | +7,0593 | +7,4449 acli'Gb4s | LA 153 + 1,0803 
20° | +8,9666 | + 8,2680 + 9,0794 —7,5378 | —0,1965 | +0,1452 
40° | +2,0908 | +1,8551 | + 1,0860 —2,5831 | +0,1463 | —1,4674 
60° | —0,0337 | +0,0041 4 -+-.0,4073 30,4057 — 0,0978 | + 0,3177 
80° | +0,1142 | +0,2993 | +0,1957 | = 0,1370.) = 0,4942 + 0,0970 
100° | —0,0072 | +0,0859 | +0,1018 | —0,2152 +0,1782 | —0,3087 


§ 6. Diskussion, Vergleich mit dem Experiment 

1. Abhingigkeit vom Streupotential. Ein Vergleich von W,, Wz; und 
W, zeigt, daB W fast unabhangig von der Art des angenommenen Po- 
tentials ist. Entsprechendes gilt natiirlich fiir die Protonen. Das liegt 
daran, daB8 wir es bei unseren Annahmen mit einem Sprung des Poten- 
tials am Kernrand und damit einen Sprung in den Wellenzahlen zu tun 
haben. Dieser Sprung impliziert eine starke hard-sphere-scattering, die 
den Einflu8 des individuellen Potentials stark itiberdeckt. Eine Anderung 
dieses Sachverhalts kénnte sich erst beim Ubergang zu diffusem Poten- 
tial ergeben *. 

2. 4—7-Kopplung fiir das eingefangene Teilchen, Spinbahnkopplung 
fiir die gestreuten Tetlchen. Wenn Proton- bzw. Deuteronstreuung durch 
ein Potential der Form (15), in dem das Spinbahnkopplungspotential 
etwa einen Faktor 10 kleiner ist als das Potential fiir die elastische Streu- 
ung ohne Spinbahnkopplung, richtig beschrieben werden kénnen, dann 
ist die wesentliche Ursache fiir die Polarisation die 7 —j-Kopplung des 
eingefangenen Teilchens. 

Das liegt an folgendem: Alle Integrale, die von der Spinbahnkopp- 
lung der Protonstreuung herriihren, sind nach (11a) mit dem Faktor 
(B:,1+;—Br,r—4) multipliziert, alle anderen Integrale mit dem Faktor 
(LBr,1-y+(L+1)6r,r+1). Das Verhaltnis beider Faktoren ist fiir L<3 
kleiner als 1/,9, ftir L =0,1 noch wesentlich kleiner. Die Integrale selbst 
sind, wie man nachrechnen kann, fiir Winkel #< 40° von gleicher GréBen- 
ordnung. 

Das wird falsch, wenn entweder fiir festes L und J eine Resonanz der 
elastischen Streuung vorliegt (allerdings erkennt man aus Tabelle 4, 
da8 ein Faktor 20 notwendig ist, um die Beitrage mit denen von der 
j —j-Kopplung vergleichbar zu machen), oder wenn die Kopplung des 
eingefangenen Teilchens sehr stark von 7 —j- Kopplung abweicht. Dann 
ist b sehr klein, und alle Terme, die nicht vom Spinbahnkopplungs- 
potential der elastischen Streuung herriihren, sind linear in 0. 


* Ein solches Potential gibt auch die Proton-Kernstreuung besser wieder; siehe 
die unter FuBnote 17 zitierten Arbeiten. > 
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Fiir Winkel ® => 40° werden alle Beitrage so klein, daB keine Aussagen 
mehr moéglich sind. 

3. Vorzeichen der Polarisation. Nach dem unter 2. ausgefiihrten ist 
die Polarisation linear in 6, also in (—)’~!*!, Ihr Vorzeichen ergibt also 
direkt eine Aussage iiber den Gesamtspin des eingefangenen Nukleons*. 

Die von der Protonstreuung herrithrenden Terme in der Polarisation 
bringen fiir Winkel #<40° umgekehrte Vorzeichen wie die von der 
Deuteronstreuung herriihrenden. Insgesamt dominiert aber die Deu- 
teronstreuung. Das hegt an 
den verschiedenen Randbe- 
dingungen, denen Protonen & 
und Deuteronen unterworfen 
sind. In Anbetracht der oben 7 
diskutierten Unabhangigkeit 
unserer Ergebnisse von der # 
Wahl des Potentials kénnen 
wir schlieBen: signP=+1, 
je nachdem 7=/+ 3 (fir 
kleine Streuwinkel). 

4. Absolute GyréBe der 
Polarisation. Vergleich mit 
dem Experiment. Unter Ver- 
nachlassigung der Spinbahn-  . 2 
kopplung fiir die gestreuten 
Teilchen ist die theoretisch Fig. 1. Berechnete Polarisation aus der elastischen Deuteron- 

streuung (x) nach Annahme b (s. S.399). Zum Vergleich 
zu erwartende Polarisation dazu das Experiment von JUVELAND und JENTSCHKE (I) 
stets kleiner als 33% 1°. 

Vergleicht man W. mit W,, W; oder W,, so stellt man fest, daB die 
Protonstreuung den Betrag von W stark reduziert. Dasselbe gilt nach 
den numerischen Rechnungen von Tospocman und Katros”? fiir den 


Wirkungsquerschnitt. 
Man erwartet daher, daB man eine verniinftige Aussage erhalt, 


P(%) 


20 


70 


wenn man P fir reine 7 —j-Kopplung aus den Phasen der Deuteron-_ 
streuung allein berechnet und die Protonstreuung vernachlassigt. Wegen 
des Umfanges der sonst notwendigen numerischen Rechnungen wurde 
dieser Weg eingeschlagen. Die Ergebnisse nach Annahme b) zeigt Fig. 1, 
zum Vergleich ist die Messung von JUVELAND und JENTSCHKE eingetragen. 


* Das wurde von Horowitz und MesstAu (s. FuBnote 3 auf S. 389) schon fiir 
reine Protonstreuung an einer harten Kugel bewiesen. Jedoch ergab sich dabei 
wegen der Vernachlassigung der Deuteronphasen fiir die Polarisation ein falsches 
Vorzeichen. 

12 Viel: Horowitz, J. u. A.M.L. Messiau, FuBnote 3. 

20 ToBocMAN, W., u. M.H. Katos: Phys. Rev. 97, 132 (1955). 
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Man sieht, daB der Verlauf fiir 0<40° richtig wiedergegeben wird, 
daB aber alle Werte um einen Faktor 1,5 bis 2 zu klein sind. 

Der experimentelle Wert bei 68,5° ist so hoch (49 +13%), daB man 
ihn durch reine Strippingtheorie wohl kaum diirfte erklaren konnen. 
Ebenso ist verwunderlich, da8B Polarisationsmessungen bei gleicher 
Energie an den Reaktionen C!2(d, p)C!8* und Si® (d, p) Si® zu kleinerer 
Polarisation fiihren. Es erscheint daher denkbar, daB man zum Ver- 
stiindnis der Daten bei der Reaktion C¥(d, p)C!® Compoundkerneffekte 
in Betracht ziehen muB*. Dazu ware es wiinschenswert, den Winkel- 
verlauf des Wirkungsquerschnittes bei 11,9 MeV Deuteronenergie experi- 
mentell zu bestimmen, um den Anteil der Compoundkernbildung an der 
(d, p)-Reaktion abzuschatzen. 


Es zeigt sich, daB fiir kleine Streuwinkel die Polarisation positiv 
oder negativ ist, wenn Spin $ und Bahndrehimpuls / des eingefangenen 
Nukleons sich zu 7=1—% bzw. 7=/+ 3 zusammen koppeln. Ein 
quantitatives Verstandnis der Polarisation erfordert aber weitere Unter- 
suchungen, einerseits in Form von Experimenten tiber die Phasen bei 
elastischer Deuteron- und Protonstreuung (Deuteronstreuung am Target- 
kern, Protonstreuung am Endkern), andererseits in Form von numeri- 
schen Rechnungen tiber den EinfluB dieser Phasen auf die Polarisation. 


Herrn Professor Dr. J.H.D. JENSEN danke ich sehr herzlich fiir die Anregung 
zu dieser Arbeit und wertvolle Diskussionen. Herrn Professor Dr. W. JENTSCHKE 
danke ich fiir Uberlassung von MeBergebnissen vor der Verdéffentlichung. Der 
Studienstiftung des deutschen Volkes und dem Kultusministerium des Landes 
Baden-Wiirttemberg habe ich fiir ihre finanzielle Unterstiitzung zu danken. 


Anhang 1. Beweis der Formel fiir F 
Der Ausdruck 


Bus Rast ty sie BAe Cnr Gas eer Sa) AP (Uae Tae tas CaS, --64) (A 14) 


ist invariant gegeniiber simultanen Drehungen beziiglich samtlicher A + 1-Teilchen: 
Ff; ist ein Projektionsoperator, der in einen irreduziblen Teilraum des (A + 1)- 
fachen Kronecker-Produktes der Drehgruppe projiziert. Entsprechendes gilt fiir 


Pom Da ty tartar Ca ae (thot hla) (A L.2) 


bei simultanen Drehungen beziiglich der 4 in P, vorkommenden Teilchen. Das 
Produkt FP, b* ist also sicher invariant gegeniiber simultanen Drehungen beziiglich 
samtlicher (A + 1)-Teilchen. Bildet man beziiglich der Teilchen 1...A die Spur 
(d-h. integriert man iiber 1) =1),%=19) -...t4=t4, G=C1, G=Gj, C4 =C4), 


* Das ist sicher notwendig bei dem Experiment von HILLMAN (FuBnote 4 auf 


S. 389), das bei einer Energie ausgefiihrt wurde, die genau einem Resonanzzustand 
des N!4 entspricht. " 
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so mu8 das Ergebnis trivialerweise invariant gegeniiber Drehungen beziiglich des 
Teilchens » sein, denn eine Drehung beziiglich » kénnen wir stets unter das Integral 
nehmen und dort durch Umbenennung der Integrationsvariablen als simultane 
Drehung beziiglich aller (4 + 1)-Teilchen schreiben. F mu8 also drehinvariant sein 
und die Form haben (die 1 und die Pauli-Matrizen bilden im Spinraum des Teil- 
chens ” ein vollstandiges System): 


Ye al ee ia) =3 7 (a On) h(t, Tp) (A 1.3) 

Nach Voraussetzung gilt auBerdem L2F =I(l+1)F; LitF =1(l-+1)F. Daraus 
folgt*t 

f(T, tn) = 82 (Yn) Se (Yn) sa YO(ty th ) 


—_— , >> = 
(a Gy) h(t, tn) = 82 (Yn) Ge (Yn) °O- (a, Ln) y? (1%): 


| 
p (ALA) 


S et 


Dabei sind a und b Zahlen, die wegen F(r,, ty, 6;) =F* (ths tw» Cy» Cn) Teell sein 
mussen. Im Falle reiner L — S- oder 7 —j-Kopplung kann man a und b direkt be- 
rechnen und erhalt die angegebenen Formeln. 


Anhang 2. Zu §3 


Fiir den Zustand des gebundenen Deuterons schreiben wir?? 


x74 = (Uy+ Sy9 Ua) Miriplett (A II.1) 


mit “, = Radialwellenfunktion des S-Zustandes, u, die des D-Zustandes, S,.= 


= : cat ; 

3 (ape) (¢,e) — (G,G,,) der Tensoroperator, wobei ¢ = TF Xergplett = Spin- 
pb *n : 

funktion des Triplettzustandes. Die Summe tiber-mj, die in Zahler und Nenner 


von P nach (4) auftritt, 1aBt sich leicht ausfiihren?$: 
>> 
2 Xeiplett > < Xiiplett | 4 (3 se (FpOn))- (A II.2) 


Wir gehen mit (A II.1) und (A II.2) in (4) ein und vernachlassigen, wie in §3 aus- 
gefiihrt, die Streuwellen. Unter Beriicksichtigung der Identitat. 


2m” < yn = 405 (A IL.3) 


schreibt man (4) leicht in die Form (5) um. Beriicksichtigt man die Schrédinger- 
Gleichung fiir das Deuteron 


(Tre — €) ei - Vip 5 i (A 11.4) 


(e = Bindungsenergie, T,,., = kinetische Energie der Relativbewegung), so lassen 
sich die Spuren in (5) leicht ausfiihren und man erhalt unter Vernachlassigung der 


21 Vgl. StecH, B.: Siehe FuBnote 11 auf S. 392. 
22 Bratt, J.M., u. V.F. WeIssKopF: loc. cit., p. 99ff. 
23 KRETZSCHMAR, M.: Siehe FuBnote 11 auf S. 392. 
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in der Tensorkraft quadratischen Terme 


_> , sige , 
4 , 7 ka (tpt+tn—tp—tn) —t hp (tp—Tp) Per 
Sp {0} = 34 {} AT pAT,ATyATy € A (A 115) 
tp, tp >Ro 
: ) 


y S A \ * t eb / 
x e(1n) £2 (Yn) Y2 (tty ) (Trei — €) % ([tp i Tn|) (Trel — €) uy (tp Tn 


Sp {op oO} be . 
: , —t ky(ty—tp) + > Ra (tpt tn—tp— Tn) - 
=b- ff dtp dtp dt dtn ge (Yn) Be (Yn) & x 
Yp 1p = Ro 
a l¢ is , 
x {(L,Y0 (ttn. (Tre1— &) Uy (|tp i tn) (Tre — €) ut (| Wa Tn) + (A II.6) 


Se le @(é Ln VA eee) (ear 2) Uy (|p — Ty) (Teen — €) uy (tp —ty|) | 
=> 


— 3 L,Y 2 (tn tn ) (Tret— €) Me (|t» —T,|) (Tre1 — €) ut (\tp as Tn|)} ai 


+ konjugiert komplex . 


Der erste Term in (A II.6) hat seinen Ursprung in der endlichen Reichweite des 
Neutron-Proton-Potentials (es kommt #, nicht vor), die anderen in der Tensorkraft 
(sie sind linear in w,). Nun ist genahert** 


any (A II.7) 


Ug & 100 


und wir erhalten die in §3 erwahnte Abschatzung, daB in (A II.6) nur der erste 
Term wesentlich ist. Um zu sehen, das er sehr klein ist, beachten wir, daB 


(Tre — é) Uy {|tp —t|) —= 0) (A II.8) 


ist fiir | ip t,| > R, der Reichweite der Kernkrafte. Nach der Variablensubstitution 
tp —Uy, = fF erhalt man 


Sp{Fpo}=b- f dtd ty dtp dtp ge (ty) gt (tn) eh SP *# (tat) 
zl, |x] SR 


Ta—2l [t,t eo (A II.9) 
x fi Verte) et p~ 2a) (t'— 2) (Tre1 — €) uy (|x|) eae —e) ut ({x’|)- 


Nun ist Ry, der Strippingradius, etwa gegeben durch Kernradius plus Reichweite 
der Kernkrafte und daher groB gegen R, die Reichweite der Kernkrafte. Daher ist 
die Bedingung |r,,—1r| = Ry praktisch gleichbedeutend mit 7, => Ry. Diese letztere 
Bedingung bringt aber (A II.9) zum Verschwinden. Darum tragt zu (A II.9) nur 
der Teil des Integrationsgebietes bei, der in einer ,, Umgebung‘“‘ von 1, = R, liegt. 
Deshalb sollte die aus (A II.9) zu berechnende Polarisation sehr klein sein. 


Anhang 3 


G® und H® sind folgende Ausdriicke: Wir definieren den Operator O, fiir eine 
stetige Funktion s(r, r’) der beiden Vektorenr und r’ durch 


O,*8(t,t’) = Si, friar ak (v) gel’) [ dQ f dQ’ f (hg, vt) f* (hg, V) + s(t, 2’) (A ITI.1) 


™ 


24 BLatT, J.M., u. V.F. WEIssKoprF: Siehe FuBnote 14 auf S. 395. 
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J dQ bedeutet die Integration iiber den Raumwinkel beziiglich r. Dann ist mit 
der Definition a=a-a°, a°?=1 fiir einen beliebigen Vektor a und Sie Fs 1 ty xX 7], 
E= Wx: 

GY = 0,- pa ikp (t-¥) YP (r°r9’) 


— , > 
GP, = O,- hP (pr) e' *?™ VP (R8 19) V2 (19r?’) 


e) AD (k ; eikpY Yp(e “LY! (x9 0/ 
Bee Oe AE etd ot woes (A III.2) 
GP pp = Og hY (tyr) HP (Rpr’) YP. er (p(k gr) -Ly9 (ar) 
GPer: = Oe bP (Rpr) hE? Apr’) Yp(ABr?) YP (v9 x9’) VP, (Apr?) 
> > > => 
GP, 1, = Og: AP (epr) HB (Rpr’) VE (x0r”) (L vp (F329) - L’ V2, (HB x0”) 
und 
74 => ee es > 
HY = 0,-hP (Rpr) e'?* YP (r°r0’) ([hy x Ral? L VP (kSr%)) 
AP 72 = O,- hP (Rpr) hf? (Rpr’) Yo (v°r?’) Vp. (AGr°’) x 
= > > 
x ([Rp x Ral? L V8 (252%) 
> a =a ’ =, = 
HP, = 10, bP (hp r’) e 1? (Rp x Bal [EVE (09%) x L’ V2, (85x%)]) 
= 
Hi 1, = iO, + WP (Rgr) bP (Ry r’) V2 (R309) x 
> => 
x ((R x Ral [Eve (0900) x L’ V2, (#8,2°”)]) 
HY), = 0, + bP (hp) eV EHS 0) ([Rp x Ba)? -L V2 (002"’)) 
Hf®) 1, = Og: AY (pr) bP? (By 1’) VP (25x) VP. (3x0) x (A III.3) 


5 
X ([Rp x Ral? Lf (v x’) 
HE? = 0,- eb —® ([h, x Bgl? L ¥2 (0x) 
H®) = i-Oz- bY (Ryr) bP (Rgr’) VO (0X) X 
= 
x ([Rp x Ral? [Lp 2%) x L’ vp (852”)]) 
AP) = =O, “AP (257) r?) (Apr )x = > > 
> > 
x (Z- V8 (x19) Lp, (#9, 2°”) (Tey x Ral? L VP (30%) 
HY, = O,- h® (kyr) hY bar 
ee oe ee a " 
x (Lv2 (F919) LZ’ vp, (#u™)) - (Cp x Fal L 2 (02) - 


Die Winkelintegrationen kann man leicht ausfiihren, wenn man die folgenden For- 
meln beriicksichtigt: 


Ly (ar) pe [r? Xx 0°] Se V2 +1) (2k +4) YP(a°r), (A III.4) 
a k=j—1,j-38.,... 


Z. Physik. Bd. 150 : 27 
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f 42 f dQ’ YP (a? v®) YP (br) ¥9(r°r?’) ¥;2 (aPx®) Yi (bx?) 


_S(yiH (271 +1) (ie +1) (24 +1) Zia +1) y 

ya (22 + 1) (27 + 1) : (A III.5) 
Ol Ghints Us OO) AGATE. 1; 0,0) X 
X 6(f1, 911 5 0,0) 6 (ja, 2, Ji 0,0) Why, 11, Fa4as4 J) YP (a? b%), 


4 
79 (q0 70) V9 (H979) y9(c®y~?) dO — Dade das O10 
JB ah re) Vaio ey Ye (cee) 2, a C(j1s42» 433 0, 0) X (ATILG 


NC states Mus Ma) X10? DY) Y, @*(0" OY, tee 
Dabei ist D° ein beliebiger Vektor mit )92=1; c(j,, 72,7; m1, My) und W(j,,7;, 49,7934, J) 
sind die bei RosrE*®> definierten Clebsch-Gordan- und Racah-Koeffizienten, und 
Y/"(a’, 6°) ist die normierte Kugelflachenfunktion mit 6? als Polarachse. 


Mit diesen Formeln gewinnt man z.B. fiir G? folgenden Ausdruck: Wir setzen 


co 
: ; > 1 7) : = > 
gel") =A-i-APUiBr), Foley, Ba) = py f £2 50 (|B — Bal)? ae 
0 
~ Ry (A III.7) 
1 &elr) 
Bor tiae Fs) aL (Rp) hp) (har)? dr. 
Ry 
Dann ist 
GY =|A *R§| 42 /4x(21 +1) |Fe(&p, ha)? +2 Re { Di (42)? ie +E Fay 
Lal’ 
4a 


; = > > 
x Y2L4+1) (2L’+1) Of Fe (hp Ba) VE oth<ds e(Lg,L’, 1; 0,0) X 


mM, Mm, 


21-4 

x o(Lg,L’,1; m,, mg) vers (2G [Rp X kal?) ee (k}, [Rp X Bgl) Vent ™ x 

x ((kp—ha)®, [Rp Xgl) } + (422+ (J la-Pp tl-’ x (A III.8) 
EE tata Ji 

(20 + 1) (2L’ + 1) (2Lg+ 1) (223 + 1) 


V2t+ 1) (27 +14) 
x e(L, Lg, 1; 0,0) c(L’, Lj, 1; 0, 0) c(L, L’, J; 0, 0) (Lg, L4, J;-0, 0) X 


“3, * 
X Vrgic Vig 61,914 


X Wik, Ly, BL'.6,J) V7 (RG, - AM) |. 


Entsprechende Ausdriicke ergeben sich fiir die G(), H(®), die ihres Umfanges wegen 
hier nicht angegeben werden sollen. Der erste Term in G" ist die iibliche Bornsche 
Naherung, die restlichen Terme sind linear oder quadratisch in den Ola 


25 Rosz, M.E.: Multipole Fields. New York: John Wiley & Sons 1955. 
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Aus dem Physics Dept. der Univ. of Illinois, Urbana, Il. 


Transformation of “Spin Direction” 
by Ordinary Lorentz Transformation 
By 
GIULIO ASCOLI 
With 4 figures in the text 
(Eingegangen am 5. Dezember 1957) 


d 


According to the usual definition the ‘“‘spin direction”’ of a free 
polarized spin 4/, particle in a sharp momentum state (plane wave) is 
the direction of the angular momentum in the rest frame of the particle. 
With this definition the “spin direction”’ is the same in two frames of 
reference whose relative velocity is parallel to the particle momentum, 
measured in either frame. Even in the more general case it is perhaps 
misleading to speak of the transformation of the spin direction; it is 
more nearly a case of keeping track of the transformation of the physical 
vectors (momenta) which define the coordinate axes used to specify 
“spin direction”’. In any case one can readily see what happens and 
obtain the required transformations if one uses an intermediate frame 
in which the particle is at rest, since the two LORENTZ transformations 
involved are parallel to the momentum of the particle. 


Pt 
Fig. 1. S, (a-meson frame). pz is the momentum vec- Fig. 2. S, (u-meson frame) 
tor of the reference object at rest in the laboratory 


In considering a 7 —yp decay in flight, I shall assume, to be definite, 
that the spin of the y-meson is parallel to its momentum in the z-meson 
rest frame. Other cases could be treated in the same way. To make the_ 
steps simple I consider in turn four sets of axes S,, S,, S; and S, and 
describe in detail how spins and momenta are oriented in each. For 
convenience I shall consider how some (arbitrary) object at rest in the 
laboratory moves relative to the various sets of axes. 

a7" 
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The set of axes S, is in the rest frame of the a-meson. The 


-meson momentum and spin both point along 4. 
The plane of decay is 2, x, and the w is emitted at a “center of 


mass angle’ @. 

We now transform to a set of axes S, in the rest frame of the -meson. 
The y-meson spin points in the same direction relative to the S, 
axes as it did relative to S,, by definition. The reference object 
moves at a smaller angle with the — z, axis: call this angle «. 

We readily get « by considering the Lorentz transformation, from 
S, to S,, of the momentum of the reference object. 

Se GE? Lp aE prsin@ 
oP) fe cos @ + By =) 
1 — Bo 
pr, UL, By are the magnitudes of the momentum, the total energy, and 
veloctiy * of the reference object in Sj. 

By is the transformation velocity and is therefore equal to the speed 

m — mi, 
m3, + mi, }* 

Br is the same as the velocity B, of the z-meson in the laboratory. 
Therefore: 


of the u-meson relative to the 7 (Bo = 


tang = “© _ yp. (1) 
cos 6 + Fo 


It is now quite easy to show that « is also the angle in the laboratory 
between the w-meson spin and the u~-meson momentum. 


23 Zw 
My 
a Nu 
Sp 

a 

a 3 
Xo 
Fig. 3. Ss (u-meson frame) Fig. 4. S, (Laboratory frame) 


To this end we consider next another set of axes S3, also in the 
rest frame of the -meson, but rotated so that the reference object moves 
along — zz: 

in Sz the meson spin is at an angle « with the z,-axis. We finally 
transform to the laboratory axes S, in which our reference object is 
finally at rest. The u-meson travels along the z, axis and its spin makes 
the same angle « with z, and therefore with the fu-meson momentum. 


* We take units such that c=1. 
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Aus der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt 


Uber den Einfluf allseitigen Drucks 
auf die Magnetisierbarkeit von Au,Mn 


Von 
Kurt Hans v. Kiitzinc und JoHANNES GIELESSEN 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 5. Dezember 1957) 


Untersucht wurde die Magnetisierung einer polykristallinen Au,Mn-Probe in Ab- 
hangigkeit von der Feldstarke und von einem gleichzeitig einwirkenden hydrostati- 
schen Druck. Der allseitige Druck erhéht die Magnetisierbarkeit in dem unter- 
suchten Feldstarkebereich (ugH = 1,5 Wb/m?). Die Magnetisierung bei u)-H = 
1,0 Wb/m? (H = 10000 Oe) steigt bei einem allseitigen Druck von 4500 kp/cm? auf 
den 2!/,fachen Wert. Im Rahmen der Neelschen Theorie kann der Effekt gedeutet 
werden entweder als Verminderung der antiferromagnetischen Austauschenergie 
der beteiligten Untergitter infolge Verringerung des Gitterabstandes oder als 
Beeinflussung der Anisotropiekonstanten. 


Problemstellung 


Die Verbindung Au,Mn zeichnet sich nach den Untersuchungen ver- 
schiedener Verfassert~* durch ihr ganz ungewohnliches magnetisches 
Verhalten aus. Die Legierung verhalt sich bei Zimmertemperatur bis 
zu Werten der Leerinduktion By=y,.-H ~0,8 Wb/m? (Feldstarke 
8000 Oe) paramagnetisch; oberhalb dieses Wertes erfolgt ein steiler 
Anstieg, der erst in der Nahe von By =3 Wb/m#? (30000 Oe) allmahlich 
in die Sattigung iibergeht. Trotz der ziemlich hohen Sattigungsmagneti- 
sierung (B; = B — B,=0,52 Wb/m?) zeigen sich Hystereseeigenschaften 
nicht oder nur andeutungsweise?. Der Curie-Punkt liegt etwa bei 90° C. 

Dieses merkwiirdige Verhalten wird sowohl von MEYER und Tac- 
LANG als auch von KussMANN und Ravs? gedeutet als ein Ubergang 
von Antiferromagnetismus zu Ferromagnetismus in dem Sinne, da8 eine 
urspriinglich antiparallele Kopplung benachbarter Spinmomente durch 
ein duBeres Magnetfeld aufgehoben und schlieBlich in eine Parallelstel- 
lung umgewandelt wird. Von N£EL® ist diese Deutung theoretisch be- 
handelt worden. Danach kann das Kristallgitter von Au,Mn aufgefaBt 
werden als Kombination von zwei gleichwertigen Untergittern, von 


1 Meyer, A.J.P., u. P. Tacranea: C. R. Acad. Sci., Paris 239, 961, 1611 (1954). 
2 KussMann, A., u. E. Raus: Z. Metallkde. 47, 9 (1956). 

3 Ravus, E., U. ZwicKEeR u. H. Baur: Z. Metallkde. 44, 312 (1953). 

4 Mever, A.J.P., u. P. Tacrane: J. Phys. Radium 17, 457 (1956). 

5 N#EL, L.: C. R. Acad. Sci., Paris 242, 1549 (1956). 
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denen jedes Parallelstellung der atomaren Spinmomente zeigt, deren 
ferromagnetische Momente jedoch bei Fehlen eines duBeren Feldes 
antiparallel gegeneinander ausgerichtet sind und sich daher gegenseitig 
kompensieren. Unter der Annahme, da die Energie der antiferro- 
magnetischen Kopplung der beiden Untergitter miteinander klein ist 
gegen die ferromagnetische Austauschenergie innerhalb jedes der beiden 
Untergitter, ergibt sich die Méglichkeit eines Uberganges vom antiferro- 
magnetischen in den ferromagnetischen Zustand durch Einwirkung eines 
auBeren Feldes, sobald ein bestimmter Schwellenwert der Feldstarke 
erreicht ist. 

In diesem Zusammenhang erschien es interessant, den EinfluB all- _ 
seitigen Drucks auf die Magnetisierbarkeit von Au,Mn zu untersuchen. 
Allseitiger Druck verringert den Gitterabstand; er andert somit den 
Wert der Austauschenergie. Bei reinen Metallen ist dieser Einflu8 nur 
gering; Messungen haben gezeigt®.’, daB der Sattigungswert von Eisen 
und Nickel unter allseitigem Druck sich nur sehr wenig andert. Be- 
trachtliche Anderungen zeigen jedoch manche Legierungen, wie z. B. die 
kubisch-flachenzentrierten Fe--Ni-Legierungen in der Nahe von 30% Ni, 
deren Gitter sich bei Zimmertemperatur — verhaltnismaBig dicht ober- 
halb des Martensitpunktes — in einem metastabilen Zustand befindet. 
Allseitiger Druck bewirkt hier eine Abnahme der Sattigung, vermutlich 
infolge einer entsprechenden Herabsetzung der Austauschenergie als 
Folge des verringerten Gitterabstandes. 

Wendet man diese Vorstellung auf Au,Mn und die von NEEL ge- 
gebene Deutung seiner magnetischen Eigenschaften an, so wiirde ein 
allseitiger Druck eine Beeinflussung vor allem der schwachen antiferro- 
magnetischen Wechselwirkung zwischen den beiden Untergittern er- 
warten lassen. Wenn der allseitige Druck die antiferromagnetische 
Kopplung der beiden Gitter verringert, miiBte dies zu einer Herabset- 
zung des Schwellenwertes der Feldstiarke fiihren, also den Ubergang von 
Antiferromagnetismus zu Ferromagnetismus erleichtern. Im Falle einer 
Vermehrung der Kopplung durch allseitigen Druck wiirde umgekehrt 
der antiferromagnetische Zustand begiinstigt werden. 


Versuchsanordnung 


Zur Verfiigung stand eine bis dahin nicht benutzte Au,Mn-Probe 
des von KussMANN und Raus? untersuchten Materials. Die genannten 
Verfasser hatten einen flacheren Verlauf der Magnetisierungskurve ge- 
funden als MEYER und TaGLanG}# bei ihren Proben. Da thermische 
Behandlung keine wesentliche Steigerung der Werte erreichen lieB, 
kénnte an sich der Grund fiir diese Differenz in irgendwelchen Verun- 


6 Expert, H., u. A. KussMann: Phys. Z. 38, 437 (1937). 
? Kuitzinc, K.H.v., u. J. GIELESSEN: Z. Physik 146, 59 (1956). 
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reinigungen gesucht werden. Spektralanalytische Untersuchung der 
Probe ergab als Verunreinigungen indessen nur Spuren von Cu und Ag, 
so daB diese Erklarungsméglichkeit fortfallt. 

Die Probe hatte anfinglich die Form eines runden Staibchens von 
5 mm Durchmesser. Sie wurde in der Reduziermaschine auf 3 mm Durch- 
messer ausgehammert. Darauf folgte eine Gliihbehandlung bei 900° C 


AnschluB an die Druckopparatur 


N 


MeBspulen tir Hu.B 


Fig. 1. Topfmagnet Fig. 2. MeBanordnung mit Druckgefa8 


fiir 2 Std im Salzbad, um Rekristallisation zu erméglichen, anschlieBend 
eine Temperung von 48 Std bei 690° C zur Herstellung der geordneten 
Atomverteilung. 

Zur Erzeugung des Magnetfeldes diente ein Topfmagnet mit axialer 
Bohrung, der in Fig.1 im Schnitt gezeichnet ist. Fig. 2 gibt eine Schnitt- 
zeichnung des in den Magneten eingeschobenen Druckrohrs mit Probe und 
MeBspulen.DerAuBendurch- 
messer des verwendeten [jp @eemmemmmmzzEEe 
DruckgefaiBes betrug 15mm, — YZ smssnmnnssnnnnironicnacg 
der Innendurchmesser5mm. 4 : 
Das DruckgefaB (Fig. 2) be- 
stand aus rostfreiem Stahl Fig. 3. Polschuhform fiir 4 mm Polabstand 
(Phénix - EdelweiB MA2; 

18% Cr, 8% Ni, 0,25 % C) und war vor Beginn der Messungen mit einem 
hydrostatischen Druck von 5000 kp/cm? belastet worden, um durch 
Vordehnung eine Kaltaushartung des Materials zu erreichen und damit 
eventuell spatere Anderungen vorweg zu nehmen. Bei dieser Vordeh- 
nung hatte sich ein Teil des an sich unmagnetischen Materials durch 
Martensitbildung in ferromagnetische raumzentrierte Phase verwandelt. 
Dieser Einflu8 muBte bei den Messungen besonders beriicksichtigt werden. 


Fig. 3 zeigt im Schnitt die Form der eingesetzten Polschuhe, durch 
die der Polabstand auf 4 mm verringert werden konnte. Diese Polschuhe 


412 Kurt Hans v. Kiitzinc und JOHANNES GIELESSEN: 


6000 


Au +33At-%Mn 
L 


S 
S 


* 
8 
S 


S 
8 


[Tognetisierung (8-b)H) in 10 * Wb/m? 
N 
S 
Ss 


S 
Ss 


5000 70000 20000 30000 
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Fig. 4. Magnetisierung von Au,Mn in Abhangigkeit von der Leer- 


induktion. @ Messungen von MEYER und TaGLAnG, b Messungen 
von KussMANN und Ravus, c Messungen der Verfasser 


| 


GOS 


10 20 
MoH [Wb/m?] 
Fig. 5. Magnetisierung in Abhangigkeit von der Leerinduktion 
bei verschiedenen Druckwerten 


erméglichten Messungen 
der Magnetisierung bei 
hdheren Feldstarken ohne 
gleichzeitige Druckanwen- 
dung. 

Der Druck wurde mit 
zwei hintereinander ge- 
schalteten Handkolben- 
pumpen erzeugt. Die 
erste Handpumpe kom- 
primiert die Druckfliissig- 
keit, aus 2 Teilen Pa- 
raffinél, 1 Teil Dekalin 
und 1 Teil Petroleum 
bestehend, auf  etwa 
1500 kp/cm?. Mit der 
zweiten Pumpe wird dann 
diese Fliissigkeit auf 
den jeweiligen Druck ge- 
bracht. Die Anlage wird 
demnachst _ beschrieben 
werden. Mit einem Stab- 
manometer mit exzentri- 
scher Bohrung® wurde 
der Druck bestimmt. 


Me8ergebnisse 


Fig. 4 zeigt zundchst 
vergleichsweise die bei 
Zimmertemperatur an 
Au,Mn gemessenen Magne- 
tisierungskurven a) von 
MEYER und TAGLANG, 
b) von KussMANN und 
Raus, c) der vorliegenden 
Untersuchung. Beim Ver- 
gleich der Kurven fallt 
auf, daB die Kurve a) 
wesentlich steiler ansteigt 
und offenbar schon bei 


kleineren Feldern die Sattigung erreicht als die Kurven b) und c). 
Ferner fallt bei Kurve c) die Einsattelung bei B,=2,0 Wb/m? auf, 


8 GIELESSEN, J.: Z. angew. Phys. 8, 193 (1956). 
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der bei weiterer Feldsteigerung ein erneuter starkerer Anstieg folgt. 
KussMANN und Ravs konnten diese letztere Eigentiimlichkeit ihres 
Materials nicht bemerken, weil die von ihnen benutzte Anordnung 
keine héheren Werte der Leerinduktion als 1,8 Wb/m? erlaubte. Da 
die Verunreinigungen in dem von KussMANN und Ravus sowie von 
uns benutzten Material fiir eine Erklaérung der Diskrepanz nicht aus- 
reichen, muBte die Méglichkeit eines Textureinflusses in Betracht 
gezogen werden. Eine réntgenographische Priifung ergab indessen, 
daB zwar in einzelnen Teilen der Probe gréBere Kristallite vorhanden 
waren, da8 jedoch von einer ausgepragten Textur keine Rede sein 
konnte. Inwieweit bei 
MEYER und TAGLANG 
die Kristallorientierung 
eine Vorzugslage auf- 
wies, ist nicht bekannt. 

Die Fig. 5 und 6 
stellen nun die MeB8- 
ergebnisse bei hdheren 
Drucken dar. Infolge 
des mit Riicksicht auf : 
das DruckgefaB erfor- 0 7000 2000 3000 4000 5000 

; es Druck [kp/cm?] 
derlichen gréBeren Pol- : + ; ‘yes 

Fig. 6. Magnetisierung in Abhangigkeit vom Druck 

abstandes konnten ma- bei verschiedenen Werten der Leerinduktion 

ximal nur Werte von 

By=1,52 Wb/m? erreicht werden. Fig. 5 gibt die Magnetisierung in Ab- 
hangigkeit von der Feldstarke bei festgehaltenen Drucken. Fig. 6 ihre 
Abhangigkeit vom Druck bei festgehaltenen Feldstarkewerten wieder. 
Im ganzen bewirkt der allseitige Druck eine erhebliche Steigerung der 
Magnetisierung von Au,Mn, insbesondere wird der Beginn des Steilan- 
stiegs der Magnetisierungskurve zu kleineren Feldstarken hin verschoben. 


Erérterung der Ergebnisse 

Dieses Ergebnis ]4Bt im Rahmen der Néelschen Vorstellungen zu- 
nachst drei verschiedene Deutungen zu: ; 

4. Allseitiger Druck bewirkt eine Erhéhung der Austauschkopplung 
innerhalb jedes der beiden Untergitter, also ihrer Gesamtmomente. 

2. Die spontane Magnetisierung der beiden Untergitter bleibt un- 
gedndert, aber die antiferromagnetische Kopplung, die die Antiparallel- 
stellung beider Spingitter ohne duBeres Feld bewirkt, wird durch all- 
seitigen Druck abgeschwacht, die Parallelstellung beider Gitter durch 
ein 4uBeres Feld somit erleichtert. 

3. Der allseitige Druck iibt einen Einflu8 auf die Anisotropiekon- 
stanten aus und verschiebt auf diese Weise die Grenzen der Stabilitats- 
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bereiche des ferromagnetischen und des antiferromagnetischen Zu- 
standes. 

Infolge des — verglichen mit den Messungen von MEYER und Tac- 
LANG — flacheren Verlaufs der Magnetisierungskurve bei unseren Proben 
war es auch mit den héchsten zur Verfiigung stehenden Feldstarken 
nicht moéglich, die Sattigung zu erreichen. Aus diesem Grunde kann 
auch noch nichts dariiber ausgesagt werden, ob allseitiger Druck den 
Sattigungswert beeinfluBt. Die Messungen zeigen indessen deutlich 
einen steileren Anstieg im Anfangsteil der Kurve bzw. das Eintreten des 
ferromagnetischen Zustandes bei kleineren Feldstarken unter Druck- 
einwirkung. Dieses Resultat spricht mehr fiir eine der beiden unter 2. 
und 3. aufgefiihrten Deutungsméglichkeiten, also entweder fiir eine 
Schwachung der antiferromagnetischen Kopplung oder fiir eine Beein- 
flussung der Anisotropiekonstanten durch allseitigen Druck. 

Eine Entscheidung zwischen den beiden letztgenannten Méglichkeiten 
kann auf Grund der vorliegenden MeBergebnisse nicht getroffen werden. 
Hierzu waren weitere Messungen, vor allem auch Messungen iiber den 
Druckeinflu8 auf die Magnetisierung bei héheren Feldstarken und héhe- 
ren Temperaturen erforderlich, wobei die Benutzung von Einkristall- 
proben von besonderem Wert sein wiirde. 


Fir die Durchfiihrung der spektralanalytischen und der réntgenographischen 
Untersuchungen sind wir den Herren Dr. HUBNER und Dr. WEYERER zu Dank 
verpflichtet. 


Herrn Professor Dr. KussMann danken wir fiir die Uberlassung des Proben- 
materials, 
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Aus dem Physikalischen Institut der Technischen Hochschule, Miinchen, und dem 
Institut fiir Tieftemperaturforschung der Bayerischen Akademie der Wissenschaften, 
Herrsching 


Die magnetischen Eigenschaften 
von seltenen Erdmetallen bei sehr tiefen Temperaturen 
Von 
HucGo LEIPFINGER 
Mit 11 Figuren im Text 


(Eingegangen am 21. November 1957) 


Die magnetischen Eigenschaften der seltenen Erdmetalle Ce, Pr, Nd, Sm, Tb, Dy, 
Ho, Tm und Yb wurden bis 1,5° K herab untersucht. 

Die allgemeinen Ergebnisse sind: 

1. Die Ionen, die das Metallgitter des Ce, Pr, Nd, Sm und Dy aufbauen, sind die 
gleichen wie in den Salzen oder Oxyden, also die dreiwertigen Ionen. Das Yb- 
Gitter ist vorwiegend aus den zweiwertigen Ionen aufgebaut. Der kleine Para- 
magnetismus entspricht 2% Yb**t-Ionen, kann aber auch durch Verunreinigung 
verursacht sein. 

2. Die bei den Salzen auftretenden Abweichungen vom Curie-WeiBschen Gesetz 
sind durch die Kristallfeldaufspaltung der Elektronenterme verursacht. In den 
Metallen ist diese Aufspaltung klein, wenn tiberhaupt vorhanden. 

3. Die Austauschwechselwirkung fithrt bei den Metallen in den meisten Fallen 
entweder zu Ferromagnetismus oder Antiferromagnetismus. 

4. Vermutlich gilt eine Regel, nach der bei sehr-tiefen Temperaturen die Metalle 
der ersten Halfte, Ce bis Eu, antiferromagnetisch, die Metalle der zweiten Halfte 
dagegen ferromagnetisch werden. Bei Pr, Dy und Yb, die nur in Pulverform vor- 
lagen, wurde keiner der beiden Falle beobachtet, obwohl der Ferromagnetismus des 
kompakten Dy bekannt ist. 


I. Einleitung 
Freie Atome mit magnetischem Moment 
p=) Up (1) 


(g = Landé-Faktor, J =innere Quantenzahl, wg = Bohrsches Ma- 
gneton) geben bekanntlich bei der Temperatur T die Molsuszeptibilitat? 


mre itl 1 eae a (2) 
x= 3RT a ernie: 5 


(C = Curiesche Konstante). Um aus C das Moment # zu bestimmen, 
ist die Kenntnis von J notwendig. Gewohnlich gibt man aber p in 


1Vgl. z.B. Joos, G.: Lehrbuch der theoretischen Physik, 9. Aufl., S. 600. 
Leipzig 1956. 
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effektiven Magnetonen an, wobei der Faktor (J +1)/J gleich 1 gesetzt 
wird. ,; entspricht der ohne Richtungsquantelung von J abgeleiteten 
Magnetonenzahl. Besteht eine Wechselwirkung der Atome, so kann bei 
Temperaturen oberhalb des Ubergangs zum Ferro- oder Antiferro- 
magnetismus x durch das Curie-WeiBsche Gesetz 


yi — (3) 
mit derselben Bedeutung von C wie in (2) wiedergegeben werden. Dies 
gibt noch immer eine lineare Beziehung zwischen 1/y und T. Je nach 
dem Vorzeichen der durch das Heisenbergsche Austauschintegral ge- 
gebenen Temperatur @ wird der Kérper bei T =O > 0 ferromagnetisch 
bzw. erreicht er bei T= —O ein Maximum der Suszeptibilitat (Anti- 
ferromagnetismus). Bei tiefen Temperaturen ist der Zusammenhang 
zwischen 41/y und T in den meisten Fallen nicht mehr linear. Dies hat 
folgende Griinde: 


A. Durch das Feld der umgebenden Ionen oder der Leitungselek- 
tronen werden die Terme des freien Systems in eine Anzahl] Unterterme 
aufgespaltet. Jedem von ihnen entspricht ein anderes magnetisches 
Verhalten, gemaB dem jeweiligen g-Faktor. Sie sind entsprechend der 
Boltzmann-Verteilung besetzt. Es ist also beim absoluten Nullpunkt 
der tiefste Term allein besetzt. Schon bei mittleren Temperaturen sind 
die Unterniveaus nahezu gleich besetzt. In diesem Fall ergibt sich ein 
Magnetismus, als ob die Aufspaltung nicht existieren wiirde. 


B. Die zum Ferro- oder Antiferromagnetismus fiithrenden Wechsel- 
wirkungen zwischen benachbarten Atomen bzw. Ionen treten in Erschei- 
nung. Damit ist eine Feldabhangigkeit von y verbunden. 

Bei den Ionen der Eisengruppe lassen sich die beiden Effekte schwer 
trennen, weil die Elektronenschale, die fiir das magnetische Verhalten 
verantwortlich ist, die 3d-Schale ist, die ganz auBen liegt und so durch 
die umgebenden Ionen sehr stark beeinflu8t wird. Viel giinstiger liegen 
die Verhaltnisse bei den seltenen Erden, weil hier die 4f-Schale fiir den 
Magnetismus verantwortlich und diese von der vollbesetzten 5s- und 
5p-Schale umgeben ist. Dadurch haben die 4/-Elektronen keinen un- 
mittelbaren Kontakt mit den umgebenden Ionen oder Leitungselek- 
tronen. 

Bei den Salzen der S.E. tritt nach dem groBen, hauptsichlich aus 
der Leidener Schule stammenden Material wohl nur der Effekt A auf. 
Die Lage des Aufspaltungsniveaus kann optischen Messungen entnom- 
men, ihre g-Werke mittels der Theorie der Kristallfeldaufspaltung? be- 
technet und so ein Vergleich mit den Beobachtungen durchgefiihrt 


2 Vel. z.B. Handbuch der Physik, 2. Aufl., Bd. 28, S. 205ff. Berlin-Géttingen- 
Heidelberg: Springer 1957. 
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werden, was DIEKE und HEROUX® bei Nd-Salzen gelang. Im Gegensatz 
dazu ist bekannt, daB einige seltene Erdmetalle ferromagnetisch werden. 
Somit kann man hoffen, durch die Untersuchung des magnetischen 
Verhaltens dieser Metalle bei tiefen Temperaturen neue Erkenntnisse 
iiber die Austausch-Wechselwirkung der Ionen zu gewinnen. Die Ver- 
haltnisse liegen noch besser als erwartet: Allem Anschein nach geben die 
Leitungselektronen ein viel kleineres Feld als die Salzionen, so daB der 
Magnetismus in den meisten Fallen die reinen Austauscheffekte wieder- 
gibt. 

Weiter ist es nicht selbstverstandlich, daB die Gitterbausteine der 
Metalle, wie bei den Salzen, die dreiwertigen Ionen sind. Auch diese 
Frage wird durch die Messung der Suszeptibilitaten der Metalle beant- 
wortet. 

In dieser Arbeit wurden die Metalle Ce, Pr, Nd, Sm, Tb, Dy, Ho, Tm 
und Yb untersucht. Die Messungen zwischen 1,5 und 20° K wurden im 
Tieftemperaturinstitut der Bayerischen Akademie der Wissenschaften, 
die bei héheren Temperaturen im Physikalischen Institut der Techni- 
schen Hochschule Miinchen ausgefiihrt. 


II. Die MeBanordnung 

1. Die MeBmethode. Es wurde die Gouysche Wagemethode in der 
Form angewandt, daB die Kraft auf eine kleine Probe im inhomogenen 
Feld gemessen wird, wobei die Ausdehnung der Probe so klein gewahlt 
ist, daB Feld H (waagerecht) und Feldgradient dH/dz (senkrecht) inner- 
halb der Probe in erster Naherung als konstant angenommen werden 
k6énnen. Ist o die Magnetisierung der Probe, V ihr Volumen, so betragt 
die mit der Waage gemessene senkrechte Kraft 


Fey eh gee (4) 
dz 


Ist die Ausdehnung der Probe so, daB die Anderung der FeldgréBen in 
Rechnung zu setzen ist, so wird fiir para- und diamagnetische Stoffe 
bei einer g-Suszeptibilitat y, und Dichte g (bei Pulvern Schiittdichte) 


dH A m dH? 
K=4,0 [#TWV=%, 75 AV . (5) 
Macht man das MeBvolumen immer gleich groB8 und bringt die Probe 
2 . 
immer an dieselbe Stelle, so ist - . {5 Sei eine Apparatkonstante, 


die durch Messung mit Stoffen ents PIS AE ermittelt wer- 
den kann. Als solche dienten CuSO, - 5 H,O, CuSO,(NH,),SO, - 6H,0, 
CuSO,K,SO,-6H,O mit den Werten von DE Haas, GORTER und von 


3 Drexe, G.H., u. L. HERoux: Phys. Rev. 103, 1227 (1956). 
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REEKIE*5, Selbst wenn das Volumen bei der Eichung und Messung 
einen kleinen durch die MeBungenauigkeit gegebenen Fehler aufweist, 
wirkt sich dieser nur dann aus, wenn dH?/dz sich iiber die Probe etwas 
andert, da bei konstantem dH2/dz in (5) sich V heraushebt. Da sich die 
Proben nicht im Vakuum, sondern wegen des besseren Warmeaustau- 
sches in Heliumgas von 1 Torr befanden, miiBte noch eine Korrektur 
fir den ,,magnetischen Auftrieb‘‘ angebracht werden. Diese ist aber 
kleiner als 10-4 des Betrages von x, und liegt damit weit unter der MeB- 
genauigkeit, so daB8 die Korrektur weggelassen wurde. 

Ist v feldstarkenabhangig, wird aus (4) mit Einfiihrung der Magneti- 
sierung pro Gramm ao, fiir die Masse m 


_™m dH ~ Ma dH 
K ~ [0,7 dV Fa, | Se dV (6) 


fiir eine paramagnetische Vergleichssubstanz mit y, wird bei einem mitt- 
leren Feld H und gleichem Volumen 


, m’ 177 dH 
K =" 4 [ Sav. (7) 
Die Apparatekonstante ist jetzt + f gn dV und man erhalt 
z 


— K m 1 TF 


gre ode lie Fie (8) 


m 


Wegen des fast konstanten Werts von dH/dz kann fiir H der Wert von H 
in der Mitte der Probe gesetzt werden, ebenso kann a, mit a, identifi- 
ziert werden, so daB wir den Strich kiinftig weglassen. Aus der Gramm- 
suszeptibilitat y, ergibt sich die Molsuszeptibilitat y durch Multiplika- 
tion mit dem Molekulargewicht (bei den Metallen dem Atomgewicht). 
Bei den Ferro(Antiferro-)magneticis wurde die Magnetisierung o, ange- 
geben, jedoch in einigen Fallen auch die molare Anfangssuszeptibili- 
tat y bestimmt. 


2. Der Magnet. Die Pole hatten einen runden Querschnitt von 72 mm 
Durchmesser. Um ein stark inhomogenes Feld zu erhalten, waren die 
Stirnflachen der Pole um 18,5° gegen die Vertikale geneigt. Der kleinste 
Polabstand betrug 70mm. Auf jedem Polschuh saBen 3 Spulen mit je 
etwa 3200 Windungen. Die 6 Spulen waren parallelgeschaltet. Mit 
einem Potentiometer und 5 Vorwiderstanden konnte der Gesamtspulen- 
strom zwischen 0 und 15 Amp kontinuierlich eingestellt werden. Bei 
den Messungen war dér maximale Gesamtstrom 13 Amp. 


_* Haas, W.J.DE, u. C.J. Gorter: Comm. Kamerlingh Onnes Lab. 210d 
Leiden 1930. 


° REEKIE, J.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 173, 367 (1939). 
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Das Magnetfeld wurde mit folgender Anordnung ausgemessen&: 
Durch Rotation einer Probespule (2 mm Durchmesser) im Magnetfeld 
wurde in dieser eine Wechselspannung induziert. Diese wurde in einer 
Briickenschaltung mit der Wechselspannung verglichen, die in einer 
zweiten kleinen Spule induziert wurde, die im anderwirts ermittelten 
Feld eines Permanentmagneten rotierte. Beide Spulen wurden vom 
gleichen Synchronmotor angetrieben*. Zur Reproduktion des Feldes 
geniigte die Einstellung auf gleichen Strom in den Wicklungen. 

3. Die Waage. Die Waage 
war eine Spannbandwaage mit 
horizontalem  Torsionsfaden. 
Der Faden hatte 0,145 mm 
Durchmesser'und bestand aus 
einer Contracid-Beryllium-Le- 
gierung. Zur Spannung des 
Fadens diente ein Gewicht von 
200 g. Der Waagebalken (J) 
(s. Fig. 1) trug einen Spiegel (2), 
tiber den die jeweilige Stel- 
lung der Waage iiber einen 
Lichtzeiger auf einer Skala 
angezeigt wurde. An der einen 
Seite des Waagebalkens hing 
eine Gewichtsschale (3) und 
daran die Probe (4) an einem 
Kunstseidenfaden, auf der an- [ 
deren Seite ein Ferritkern (6). Big) Wienicis ded Appearatis 
Auf das Schalchen wurden die 
Gewichte aufgelegt, die notwendig waren, um die Waage ohne Magnet- 
feld grob auszugleichen. Der Feinausgleich wurde durch Veranderung 
der Torsionsvorspannung des Torsionsfadens herbeigefiihrt. Durch das 
Anheben zweier Auflager konnte die Waage arretiert werden. 


Die Empfindlichkeit der Waage betrug 2,3 ee Dieser Wert 
war konstant, bis die Waage bei 2 g Belastung instabil wurde. 


4. Die Kompensationseinrichtung. Die auf die Probe wirkende Kraft 
wurde durch eine Nullmethode bestimmt; sie wurde durch die Kraft 
kompensiert, die auf den Ferritkern (6) wirkte, der sich im inhomogenen 
Teil des Feldes ‘der Spule (11) befand. Der Kern hing in dem unten zu- 
geblasenen Glasrohr (7). Die Kompensationsspule war von einer Ab- 
schirmung aus 0,5 mm starkem Eisenblech umgeben. Durch diese wurde 


* Diese Apparatur wurde von Herrn Dipl.-Phys. Cu. HuBER gebaut. 
6 Lancer, L.M., u. F.R. Scott: Rev. Sci. Instrum. 21, 522 (1950). 
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das Streufeld des Magneten geniigend abgeschirmt, die Inhomogenitat 
des Feldes am Ende der Spule aber noch nicht wesentlich geschwacht. 
Um jede permanente Magnetisierung des magnetisch weichen Ferrits 
zu verhindern, wurde zur Kompensation Wechselstrom verwendet. Die 
Netzspannung wurde mit einem Stabilisator konstant gehalten. Der 
Strom in der Kompensationsspule wurde mit einem Multavi 5 gemessen. 
Dieser Strom war also ein MaB fiir die Kraft auf die Probe. 

Bei der Justierung der Spule wurde diese so angebracht, daB der 
Ferritkern in der Spulenachse hing. Die giinstigste Héhenstellung der 
Spule beziiglich des Kerns wurde experimentell bestimmt. Dazu wurden 
die Stréme ermittelt, die zur Kompensation eines Gewichtes bei ver- 
schiedenen Héhenstellungen # notwendig waren, und so die giinstigste 
Stellung des Ferritkerns ermittelt, in der eine kleine Verschiebung die 
geringste Kraftinderung hervorrief. Die Wage wurde bei jeder Messung 
méglichst genau auf den Nullpunkt gebracht, die Abweichung der Hohe h 
betrug dabei nicht mehr als 0,4mm, was einem maximalen Fehler in 
der Kraftmessung von weniger als 0,5% entsprach. 

Durch Auflegen von Gewichten auf das Schalchen (3) wurde die 
Kompensationseinrichtung geeicht. Es ergab sich ein streng linearer 
Zusammenhang zwischen dem Quadrat der Stromstarke und der Kraft 
auf den Ferritkern. 


5. Der Kryostat. Die tiefen Temperaturen wurden erhalten durch 
die Verwendung von Badern von verfliissigten Gasen, die unter einem 
bekannten, konstanten Druck siedeten. Fiir Temperaturen unterhalb 
der Siedetemperatur bei Atmospharendruck wurde der Dampfdruck 
durch Abpumpen herabgesetzt. Der Dampfdruck wurde mit einem 
Quecksilbermanometer gemessen. Die ihm entsprechende Temperatur 
wurde den Dampfdruckkurven entnommen. Fiir fliissiges Helium wurde 
die Dampfdruckkurve von 19487 verwendet, fiir fliissigen Wasserstoff 
und fliissigen Stickstoff wurden die Werte von HENNING® beniitzt. 

In Fig.1 sind die beiden DewargefaBe (16) und (18) angedeutet. Das 
innere GefaB war aus Thiiringerglas, da nur dieses fiir He dicht ist. Die 
Versilberung war mit einem Sichtstreifen versehen. Das auBere GefaB 
war unversilbert und aus Jenaerglas. Fiir Temperaturen im Bereich des 
fliissigen Heliums wurde das innere mit fliissigem Helium, das auBere 
mit fliissiger Luft gefiillt. Fiir Wasserstoff- oder Stickstofftemperaturen 
wurde nur das innere Gefa8 mit dem fliissigen Gas gefiillt. 

Das innere Gefé8 war mit einem Deckel (17) vakuumdicht ver- 
schlossen. Auf dem Rand des GefaBes lagen einige Ringe aus Para- 
gummi, die gut mit Vakuumfett eingerieben waren. Auf diese wurde 
der Deckel durch 4 Federn gedriickt. Damit die Dichtung vakuumdicht 


* Dijk, H. van, u. D. SHOENBERG: Nature, Lond. 164, 151 (1949). 
8 HENNING, F.: Warmetechnische Richtwerte. Berlin 1938. 
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war, mu8ten die Gummiringe natiirlich warm bleiben. Im Deckel 
waren 4 Neusilberrohre eingelétet, eines fiir die Durchfiihrung des Glas- 
rohres (5), in dem die Probe hing, ein zweites fiir das Vakuummantelrohr 
des Hebers. Am dritten war die Abgasleitung angeschlossen. Das vierte 
war mit dem Quecksilbermanometer verbunden. 

Fiir die Temperaturen zwischen 90 und 270° K wurde ein anderer 
Kryostat verwendet. Als Bad wurde Methylalkohol oder fliissiges Propan 
verwendet. Im Bad befand sich eine Kiihlschlange, durch die kaltes 
Stickstoffgas geleitet wurde, das in einem Dewargefa8B verdampft wurde. 
Durch, Regelung der durchstrémenden Gasmenge wurde die Temperatur 
eingestellt und konstant gehalten. Die Messung der Temperatur er- 
folgte hier mit einem Kupfer-Konstantan-Thermoelement *. 


6. Die Vakuumeinrichtung. Da es notwendig war, den Raum zu 
evakuieren, in dem die Probe hing, befand sich die Waage in einem Ge- 
hause. Es bestand aus der Grundplatte (9), einem Messingrohr (8) und 
einem Deckel (10). Die Dichtung sowohl zwischen Grundplatte und 
Zylinder, als auch zwischen Zylinder und Deckel erfolgte durch Gummi- 
ringe. Der auf dem Deckel lastende Druck von etwa 150 kg geniigte, 
um die Verbindung vakuumdicht zu machen. An die Grundplatte (9) des 
Waagengehauses waren angeschraubt: ein Flansch (15), in dem das Glas- 
rohr (7) fiir den Ferritkern eingekittet war, ein Flansch fiir den AnschluB 
an die Vakuumpumpe, ein Flansch mit der Wellendurchfiihrung fiir die 
Arretierung der Waage, ein Flansch mit der Welle fiir die Aushang- und 
Aufspulvorrichtung, ferner die Vakuumschleuse (13). In dieser war ein 
unten zugeblasenes Glasrohr eingekittet, in dem die Probe hing. Jeder 
Flansch war mit Gummiringen abgedichtet, die Wellendurchfiihrungen 
durch zwei Simmerringe, zwischen denen sich eine Mischung aus Hoch- 
vakuumfett und Hochvakuumél befand. Aus dem Topf war eine Welle 
herausgefiihrt. Uber diese konnte die Torsionsvorspannung des Tor- 
sionsfadens und damit der Nullpunkt der Waage von auBen verandert 
werden. Auch hier erfolgte die Vakuumdichtung mit Simmerringen. In 
den Topf war auch das Fenster fiir den Lichtzeiger eingekittet. Im Deckel 
des Waagengehauses (10) war eine 10 mm starke Kristallglasplatte mit 
420mm Durchmesser eingekittet, damit man den Vorgang des Proben- 
abhangens beobachten konnte. 

Evakuiert wurde das Gehause mit einer Leybold-Pumpe D2 und mit 
einer Quecksilberdiffusionspumpe Hg 12. Bei laufender Diffusions- 
pumpe wurde ein Druck von 1 - 10~° Torr erreicht. Der Druck wurde 
mit einem Penning-Manometer gemessen. 


7. Die Vorrichtung zum Auswechseln der Probe. Wollte man eine 
Probe auswechseln, so miiBte dazu das Waagengehause beliiftet werden. 


7 


* Dieser Kryostat wurde von Herrn cand. phys. W. MEER gebaut. 
Z. Physik. Bd. 150 28 
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Wire dabei der Kryostat mit fliissigem Helium oder Wasserstoff gefiillt, 
so wiirde im Rohr (5) Luft ausfrieren. Um dies zu vermeiden, miiBte 
man die DewargefaBe zuvor auf Zimmertemperatur bringen, was einen 
groBen unniitzen Verbrauch an Kiihlmittel zur Folge hatte. Deshalb 
wurde auf der Grundplatte des Waagengehauses eine Vorrichtung (12) 
angebracht, mit der die Probe im Waagegehause von aufen von der arre- 
tierten Waage abgehangt und hochgezogen wurde. Wurde darnach das 
Ventil (14) geschlossen, so konnte das Waagengehduse gedffnet und die 
Probe ausgewechselt werden. Danach wurde der Topf wieder evakuiert, 
das Ventil (14) gedffnet und die Probe heruntergelassen und eingehangt. 
Mittels eines Mikroskops wurde kontrolliert, ob die Probe immer an 
derselben Stelle des Feldes sab. 


III. Die Messung 


1. Durchfiithrung der Messung. Von den Metallen wurde eine Menge 
von 0,2 bis 1g in ein kleines R6hrchen aus Covar-Glas von SCHOTT ein- 
gefiillt. Das Glaschen wurde nach Evakuierung mit 350 Torr He ge- 
fiillt und abgeschmolzen. Nachdem es an die Waage gehangt und das 
Waagengehaduse aufgesetzt war, wurde die ganze Wageeinrichtung 
evakuiert und zum Schlu8 mit etwa 1 Torr He gefiillt, damit die sonst 
im Vakuum hangende Probe schneller die Temperatur des Bades an- 
nahm. Nach wenigen Minuten anderte sich die Kraft auf die Probe nicht 
mehr, doch wurde bis zum Beginn der eigentlichen Messung mindestens 
10 min gewartet. Die auf die Probe wirkende Kraft wurde bei 12 ver- 
schiedenen Feldstarken zwischen 45 und 3000 Oe bei dreimaliger Wieder- 
holung jeder MeBreihe gemessen. Zum SchluB wurde noch das leere 
Glaschen gemessen und die auf dieses wirkende Kraft in Abzug gebracht. 
Um sie méglichst klein zu machen, wurde Covar-Glas gewahlt, das sehr 
einheitlich erst bei T<20° K paramagnetisch wird. Bei 4° K betrug die 
Kraft auf das Glaschen nur wenige Promille derjenigen, die auf eine 
paramagnetische Probe wirkt. 


2. Auswertung der Messungen. Die Krafte wurden gegen das Qua- 
drat der Feldstarke in der Mitte der Probe aufgetragen. Wie Gl. (5) 
zeigt, sind die Krafte proportional dem Quadrat von H, vorausgesetzt, 
daB die Magnetfelder ahnlich sind, was bei der kleinen Magnetisierung 
immer erfiillt ist. Ist die Abhangigkeit von H? linear, so heiBt dies, daB 
die Suszeptibilitat nicht vom Magnetfeld abhangt und man kann die 
Gl. (5) zur Errechnung der Suszeptibilitat verwenden. Durch eine 
Korrektur wurde der Diamagnetismus der Metallionen beriicksichtigt. 
Dazu wurden die Werte von Kiemm® beniitzt. Nicht beriicksichtigt 


. Vgl. Landolt-Bérnstein, Bd. 1, Teil 1, S. 398. Berlin-G6éttingen-Heidelberg: 
Springer 1950. 
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wurde der Magnetismus der Leitungselektronen, weil er noch kleiner ist 
und in die Unsicherheit der Korrektion fiir den Diamagnetismus der 
Ionen fallt. Dieser so korrigierte Wert fiir y ist in den Diagrammen an- 
gegeben. Ergab sich eine lineare Abhangigkeit zwischen 1/y und T, so 
galt das Curie- oder das Curie-WeiBsche Gesetz. In diesem Fall wurde 
mittels der Methode der kleinsten Quadrate die Curie-Konstante C und 
die charakteristische Temperatur @ errechnet. Aus C wurde mit Gl. (2) 
das magnetische Moment # bestimmt. 


War die Abhangigkeit der Kraft vom Feldstarkenquadrat nicht 
linear, war also die Suszeptibilitat von der Feldstirke abhangig, so wurde 
mit Gl. (8) das magnetische Moment pro g bestimmt. Dieses ist in einigen 
der folgenden Kurven in Abhangigkeit vom Feld H’ angegeben. H’ 
wurde bei Beriicksichtigung der entmagnetisierenden Wirkung der Enden 
gemaB 

H'= H—No (o Magnetisierung pro cm) (9) 


erhalten. N ist der Entmagnetisierungsfaktor. Der Unterschied zwischen 
H und H’ ist im Gegensatz zur Eisenreihe klein, da o viel kleiner ist. Es 
wurde der fiir Zylinderproben mit entsprechender Dimension geltende 
Wert von N eingesetzt. In einigen Diagrammen ist auch die Anfangs- 
suszeptibilitat aufgefiihrt. Diese ergibt sich aus o,=y,H bei Extra- 
polation fiir H— 0. 


Die MeBgenauigkeit ist bei den verschiedenen Stoffen sehr ver- 
schieden, sie ist dort jeweils angegeben, im allgemeinen betrug der 
Fehler bei der Magnetonenzahl 2 bis 3%. 


IV. Die MeBergebnisse 


1. Cer. Das Cer-Metall wurde von A.D. MAcKay, Inc., New York in 
kompakter Form geliefert. Die angegebene Reinheit betrug 98,5 %. 


Bei 293° K ergab sich fiir die Atomsuszeptibilitat 7 = 2400 - 10-6 und 
bei 273° K ¥=2590-10°6. Dies stimmt innerhalb der Fehlergrenzen mit 
friiheren Messungen iiberein!® "12, Beniitzt man das Curie-Weifsche 
Gesetz, so ergab sich das magnetische Moment zu = (2,60 +0,08) 
Bohrsche Magnetonen. Der theoretische Wert bei Zimmertemperatur ist 
2,56 B.M.13. Im Temperaturbereich des fliissigen Stickstoffs, der bei 
friiheren Messungen nicht erfa8t wurde, ergab sich eine Feldstarken- 
abhangigkeit der Suszeptibilitat. Es wurde daher fiir 65° K <<T<77°K 


10 KLEMM, W., u. H. Bommer: Z. anorg. allg. Chem. 231, 138 (1937). 
11 TRoMBE, F., u. M. Forx: Ann. Chim. 19, 417 (1944). 
12 HENRY LA BLANCHETAIS, Cu.: J. Rech. Cent. Nat. Rech. Sci. 6, 103 (1954). 
18 Vel. Landolt-Bérnstein, Bd. 1, Teil 1, S. 392. Berlin-Géttingen-Heidelberg: 
Springer 1950. 
23% 
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das magnetische Moment .prosg ‘fiir die einzelnen Feldstarken aufge- 
tragen. Aus dieser Figur wurde die Neigung der Isothermen im Null- 
punkt entnommen und daraus die+Anfangssuszeptibilitat etrethnetwis 
zeigte sich, daB das magnetische Moment in diesem Temperaturbereich 
bei jeder Feldstarke mit abnehmender Temperatur kleiner wird. Ent- 
sprechendes zeigt Fig. 2 fiir die Anfangssuszeptibilitat. Das Cer-Metall 
war also im Temperaturbereich des fliissigen Stickstoffs antiferro- 
magnetisch. Fiir 1,40° K <T<4,16° K und 14,2° K <T< 20,2°K war 
das Cer aber wieder paramagnetisch. Die Neigung des fast geraden 

Stiicks zwischen 18 und 3,5° K er- 


7 = 
x a at gab ein magnetisches Moment von 
ON ih \ p= (1,56+0,05) B.M., anstatt des 
i \ theoretischen Werts von 2,56 B.M. 
a / , Ce Sefall Der im Temperaturbereich des 
fliissigen Stickstoffs auftretendes 
Antiferromagnetismus diirfte damit 


im Zusammenhang stehen, daB die 
Kristallstruktur des Cer-Metalls sich 
andert, wenn es unter 85° K ab- 
gekiihlt wird. Bei Zimmertempera- 
tur wurde das a-Cer mit kubisch 
flachenzentriertem Gitter gefun- 
25 30 7% 7% denl%14. ferner in Form der hexa- 
Fig. 2. AKSUM Sis von 1/z% fir Ce zwischen gonalen dichtesten Kugelpackung 
15 und 75° K (im antiferromagnetischen Bereich 
ist x die Anfangssuszeptibilitat) das B-Cer}. Unterhalb 85° K wan- 
delt sich das Cer mehr oder weniger 
vollstandig in eine kubisch flachenzentrierte Form um, mit einer 
Gitterkonstanten die 6% kleiner ist, als die der kubisch flachenzen- 
trierten Form bei Zimmertemperatur!®. Das gleiche Gitter wurde bei 
héheren Temperaturen unter einem Druck von 12000 Atm gefunden!?’. 
DaB8B das Cer-Metall im Temperaturbereich des fliissigen Wasserstoffs 
und des fliissigen Heliums wieder paramagnetisch ist, ist insofern tiber- 
raschend, als dies bedeuten wiirde, da8 mit sinkender Temperatur 
der magnetische Anteil der Entropie wieder zunehmen wiirde. Es 
ist demnach zu vermuten, daB zwischen 65 und 20° K ein. weiterer 
Umwandlungspunkt liegt. 


Der niedrige Wert von p bei Heliumtemperaturen weist auf die An- 
wesenheit von diamagnetischen Ce**-Ienen hin. Dieser Verdacht wird 


M4 SPEDDING, F.H., A.H. DAaNE u.-K.W. HERMANN: Acta crystallogr. 9, 559 
(1956). 

© Quitt, L.L.: Z. anorg. allg. Chem. 208, 273 (1932). 

16 Scuucnu, A.F., u. J.H. Sturpivant: J. Chem. Phys. 18, 145 (1950). 

™ Lawson, A.W., u. T.Y. Tanc: Phys. Rev. 76, 301 (1949). 
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bestarkt durch die Kurve der Atomvolumina der seltenen Erdmetalle2®. 
In dieser Kurve zeigt Cer eine Abweichung im Sinne eines kleinen An- 
teils an vierwertigen Ionen. 


2. Praseodym. Das Praseodym-Metall konnte von A.D. Mackay, Inc. 
New York nur in Pulverform geliefert werden. Eine R6ntgenunter- 
suchung* nach Abschlu8 der Messungen ergab einige Debye-Linien vom 
Oxyd, das entsprechend der Linienintensitat in einer Konzentration von 
wenigen Prozenten vorhanden war. 


200 
Z Prin Pry (50), BH, a 
750 of 
st 
Pr-/Metal! 
(Pulver) 
700 
59 


50 * 700 750 200 250 TK 300 


Fig. 3. Temperaturgang von 1/y ftir Pr-Salz und Pr-Metall (Pulver) 


Es wurden zwei Proben mit gleichem Ergebnis untersucht. Im ganzen 
MeBbereich von 1,5 bis 290° K war die Suszeptibilitat unabhangig von 
der Feldstarke. 

Wie Fig. 3 zeigt, ist die Abhangigkeit der reziproken Suszeptibilitat 
von der Temperatur bis zur tiefsten Me8temperatur linear. Praseodym- 
Metall gehorcht also dem Curie-WeiBschen Gesetz. Die charakteristische 
Temperatur ist O=—22°K. Der Neigung der Geraden im 1/y¥— T- 
Diagramm entspricht das magnetische Moment: = (3,54-+0,10) B.M. 
Die Ubereinstimmung mit dem theoretischen Wert fiir den *H,-Term 
des freien Pr3*-Ions # = 3,58 B.M.13 ist innerhalb der Fehlergrenzen sehr 
gut. Es ist also der SchluB berechtigt, daB das Gitter des Praseodym- 
Metalls aus Pr3*-Ionen aufgebaut ist. 

In Fig. 3 ist die in Leiden’ fiir das Pr?*-Ion im Pr,(SQ,), - 8 H,O 
gefundene Kurve miteingetragen. Fiir T > 120° K verlaufen die beiden 


* Herrn cand. phys. H. Petst habe ich fiir die Réntgenuntersuchungen zu 


danken. 
18 GorTER, C. J., u. W. J. DE Haas: Comm. Kamerlingh Onnes Lab. 218b, Leiden 


1931. 
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Geraden parallel, es entspricht ihnen also das gleiche magnetische Mo- 
ment. Fiir 7<120° K weicht die Kurve fiir das Salz vom Curie-WeiB- 
schen Gesetz ab. Dies ist auf die Termaufspaltung durch das Kristallfeld 
zuriickzufiihren. Beim Metall macht sich diese nicht bemerkbar. 


Das Fehlen von Wechselwirkungseffekten kann durch die Pulver- 
form der Probe und durch die Anwesenheit von Sauerstoff verursacht 
sein. 

Sobald kompaktes Material zur Verfiigung steht, sollen die Messungen 
mit ihm wiederholt werden. 

OweEN?® untersuchte das Praseodym zwischen 123 und 1073° K. 
Seine Werte waren p= 2,64 B.M. und 9= + 40° K. 

KLEMM und BomMMER” fanden zwischen 90 und 293° K: =3,49B.M. 
und @=0. Das magnetische Moment ist in Ubereinstimmung mit 
unseren Messungen. 

HENRY LA BLANCHETAIS”! untersuchte das Metall zwischen 77 und 
1068° K. Fiir den Temperaturbereich zwischen 77 und 480° K wurde 
@O@=—21°K und p=3,56B.M. gefunden. Dies steht in sehr guter 
Ubereinstimmung mit unseren Messungen. 


3. Neodym. Das zur Messung verwendete Neodym-Metall wurde von 
A.D. Mackay, Inc., New York in Stangen bezogen. Gema8 einer 
spektroskopischen Untersuchung enthielt es als Verunreinigungen 
0,05 % Mg, 0,01% Fe und 0,001% Al. 

Fig. 4 und 5 zeigen, daB das Neodym-Metall fiir T > 14° K dem Curie- 
WeiBschen Gesetz gehorcht, mit = (3,58 +0,10) B.M. undO =—0,16°K. 
Fig. 5 1aBt erkennen, da8 beim Neodym fiir 1,39° K <T<4,17° K die 
Suszeptibilitat mit abnehmender Temperatur abnimmt. Es muB also 
zwischen dem Temperaturbereich des fliissigen Heliums und des fliissigen 
Wasserstoffs die Suszeptibilitit ein Maximum haben. Durch Extra- 
polation findet man es bei 6,5° K. Neodym-Metall ist also bei Helium- 
temperaturen antiferromagnetisch. Eine Feldstarkenabhangigkeit der 
Suszeptibilitat wurde bis zum maximalen Feld von 3000 Oe nicht fest- 
gestellt. 


In Fig. 4 ist zum Vergleich die von FritscH®? gemessene Kurve fiir 
das Nd-Ion im ZngNd,(NOs,),. - 24 H,O gestrichelt miteingetragen. Fiir 
T>120° K verlaufen die beiden Geraden parallel, d.h. es entspricht 
ihnen das gleiche magnetische Moment. Dieses ist wiederum mit dem 
theoretischen Wert p = 3,62 B.M.8 fiir den 4J,,. Grundzustand des freien 
Nd**-Ions innerhalb der Fehlergrenzen in guter Ubereinstimmung. Fiir 


19 Owen, M.: Ann. Phys. 37, 657 (1912). 

2° Kiem, W., u. H. Bommer: Z. anorg. allg. Chem. 241, 264 (1939). 

21 HENRY LA BLANCHETAIS, CH.: C. R. Acad. Sci., Paris 234, 1353 (1952). 
#2 Fritscu, H.: Ann. Phys. 38, 556 (1940). 
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T<120° K weicht die 1. — T-Kurve fiir das Salz vom Curie-WeiBschen 


Gesetz ab. Dies ist auf die Kristallfeldaufspaltung zuriickzufiihren. Eine 
solche Abweichung tritt beim Metall nicht in Erscheinung, 
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Nd*"in ZngNdz(NOwg 24,0 -77 


Rin 


750 


Nd -/Tefall 
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Fig. 4. Temperaturgang von 1/z fiir Nd-Salz und Nd-Metall zwischen 1,5 und 300° K 
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OwEN?® untersuchte das Metall im Bereich 123 bis 1073° K. Er fand 
K: #=3,45 B.M. und nahezu das gleiche O wie 


zwischen 123 und 473° 
hier. 


Nd -/Terall 


EY a Geet 


5 as 70 
Fig. 5. Temperaturgang von 1/y fiir Nd-Metall zwischen 1,5 und 20° K 


TroMBE”3 fand eine Anderung der Neigung der + — T-Kurve bei 


410° K. Fir T>110°K fand er p=3,59B.M. und Os 10° K, fiir 
T<110° K nur f=2,08 B.M. und O=70° K. Letzteres ist in Wider- 


spruch zu vorliegenden Messungen. 


23 TRoMBE, F.: Ann. Physique 7, 385 (1937). 
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KLEMM und BomMER2 fanden zwischen 90'und 292° K das. Curie- 
Gesetz mit p=3,65 B.M. Afooe 
Von Extiott, LEGVOLD und SpEppING™ wurde die Suszeptibilitat 
zwischen 20 und 300° K gemessen. Bei 145° K fanden sie eine schwache 


Neigungsanderung der - =F-Kurve? fire) S1457 Kip = 3,65 be 


und 8 = —16° K, zwischen 145 und 32° K p=3,35 B.M. und@= +1°K. 
Bei 20° K war der y-Wert zu groB-und in gréBeren Feldern feldstarken- 
abhangig. Diese Anomalie wurde in unseren Messungen bei den kleineren 


Feldern nicht gefunden. Eine Neigungsanderung der > — T-Kurve bei 


145° K liegt innerhalb der Fehlergrenzen. 

SPEDDING” untersuchte bei 4,2° K die Magnetisierung von Nd- 
Metall mit Feldstérken bis 18000 Oe. Bei Feldern >5000 Oe fand er 
eine Feldabhangigkeit des magnetischen Moments, wie sie im antiferro- 
magnetischen Temperaturbereich gefunden wird. Dies kann als eine 
Bestatigung des hier aus dem Temperaturgang der Suszeptibilitat ge- 
fundenen antiferromagnetischen Verhaltens von Nd-Metall im Tem- 
peraturbereich des fliissigen Heliums gewertet werden. 

Bates, LeacH, Loassy und STEVENS” fiihrten Messungen im hier 
nicht untersuchten Temperaturbereich zwischen 290 und 1000° K durch. 
Sie fanden: ~=3,72 B.M. und O= —15° K. 

PARKINSON, SIMON und SPEDDING?2’ bestimmten die Atomwarme von 
Nd-Metall. Sie fanden eine Anomalie bei 7,5° K. Dies stimmt gut mit 
dem hier gefundenen Neel-Punkt bei 6,5° K iiberein. 


4. Samarium. Das Samarium-Metall wurde von A.D. Mackay, Inc., 
New York ebenfalls als Pulver mit einer Reinheit von 99,5 % geliefert. Es 
wurde unter LuftabschluB verschickt und immer unter Stickstoffatmo- 
sphare aufbewahrt. 


Es wurden zwei Proben mit gleichem Ergebnis untersucht. Die fiir 
die Suszeptibilitat gefundenen Werte waren feldstarkenunabhangig. In 
Fig. 6 ist die reziproke Atomsuszeptibilitat gegen die Temperatur auf- 
getragen, zusammen mit der von WIERSMA und ScuHuLtz?§ fiir das 
Sm**-Ion im Sm,O, und mit der von FREED” und SPEDDING®? fiir das 


4 Exriott, J.F., S. Legvorp u. F.H. Speppine: Phys. Rev. 94, 50 (1954). 

2 SPEDDING, F.H.: Progress in Low Temperature Physics, Bd.II, S. 379. 
Amsterdam 1957. 

76 Bates, L.F., S.J. Leacn, R.G. Loasspy u. K.W.H. StEvENS: Proc. Phys. 
Soc. B 68, 181 (1955). 

2” PARKINSON, D.H., F.E. Stwon u. F.H. Speppinc: Proc. Roy. Soc. Lond., 
Ser. A 207, 137 (1951). 

28 WiIERSMA, E.C., u. B.H. Scuuttz: Physica, Eindhoven 13, 171 (1933). 

#9 FREED, S.: J. Amer. Chem. Soc. 52, 2702 (1930). 

9° SPEDDING, F.H.: J. Amer. Chem. Soc. 54, 2593 (1932). 
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Bee ae Te : : : 
Sm#*-Ion im Sm,(SO,)5 - 8 H,O gemessenen Kurve. Dit Messungen von 
WIERSMA und SCHULTZ erstreckten sich herab bis zu 14,2° K. Das Oxyd 
wurde auch in dieser Arbeit untersucht, und zwar im Temperaturbereich 
des fliissigen Heliums und des fliissigen Wasserstoffs. Die gefundenen 
Werte sind in Fig. 6 mitaufgetragen. Die Werte im Wasserstoffbereich 
stimmen gut mit den in Leiden gemessenen iiberein. 

Weder das Oxyd oder Salz, noch das Metall folgen einem Curie- 
WeiBschen Gesetz. Dieses Verhalten ist darauf zuriickzufiihren, daB 
beim Ion der Abstand zwischen Grundzustand und nachstem Term bei 
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Fig. 6. Temperaturgang von 1/z fiir Sm-Salze und Sm-Metall (Pulver) 


Zimmertemperatur vergleichbar mit kT ist*!, d.h. erst bei ganz tiefen 
Temperaturen ist nur der Grundzustand besetzt. Bei den Temperaturen 
sind aber die durch die Kristallfeldaufspaltung bedingten Unterniveaus 
nicht mehr gleich besetzt. 

Aus Fig. 6 ist ersichtlich, daB die Kurve fiir das Metall parallel den 
experimentellen Kurven fiir das Sm-Ion verlauft. Bei Giiltigkeit eines 


Curie-WeiBschen Gesetzes bedeutet eine Parallelverschiebung im 3 — T- 


Diagramm eine Veranderung der charakteristischen Temperatur, da- 
gegen bleibt das aus der Neigung sich ergebende magnetische Moment 
gleich. Beim Samarium 14Bt sich diese Uberlegung iibertragen auf die 
an die . — T-Kurven gelegten Tangenten. Es ergibt sich also fiir 


x 
das Samarium-Metall bei jeder Temperatur das gleiche magnetische 
Moment wie fiir das Sm*-Ion. Somit ist der SchluB berechtigt, daB das 
Metallgitter aus Sm%*-Ionen aufgebaut ist, ferner daB nicht nur die 


31 VLEcK, J.H. van: Electric and Magnetic Susceptibilities, S. 246. Oxford 
1932. 
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Grundzustande im Salz und Metall gleich sind, sondern auch die ange- 
regten Zustande. 

In Fig. 6 ist auch noch eine theoretische Kurve fiir das freie Sm3*-Ion 
eingetragen. Sie wurde dem Buch von SELwoop* entnommen und wurde 
von VAN VLECK unter Zugrundelegung der experimentell bestimmten 
Termabstande errechnet. Die Kurve fiir das Sm**-Ion im Metall ver- 
lauft bei T> 50° K parallel zu der theoretischen, d.h. es besteht hier 
eine gute Ubereinstimmung mit dem theoretischen magnetischen Mo- 
ment. Bei tieferen Temperaturen treten aber gréBere Abweichungen 
auf. Bei 0° K wiirde der Grundzustand (*H;).)f=0,84 B.M.¥ ergeben, 
wahrend fiirs Metall im Temperaturbereich des fliissigen Heliums 
p =0,65B.M. gefunden wurde. Fiir das Oxyd wiirde sich ein noch ge- 
ringerer Wert ergeben. Vielleicht ist diese Abweichung auf die Kristall- 
feldaufspaltung zuriickzufiihren, die dann auch beim Metall in geringem 
Ma8B vorhanden ware. Wahrscheinlicher ist hier O,-Gehalt als Ursache. 

Das Samarium-Metall wurde bisher von KLEMM und BOMMER?” unter- 
sucht. Sie fanden bei 90° K eine Feldstarkenabhangigkeit der Suszep- 
tibilitat. Ihre Werte liegen sehr viel héher als die hier gefundenen. So 
geben sie bei Zimmertemperatur y=—1820-10°* an, wahrend hier 
1110-10°§ gefunden wurde. 

Auch der bei SPEDDING*? fiir Zimmertemperatur angegebene Wert: 
x = 1320 - 10-6 liegt hoher als unserer. Doch ist der Unterschied beziig- 
lich des Moments nicht so groB, weil proportional Vz ist. 


5. Terbium. Das Terbium-Metall wurde von F.H. SPEDDING in kom- 
pakter Form fiir die Messungen zur Verfiigung gestellt. 

Die Krafte, die bei der Messung auf die Terbium-Probe wirkten, 
waren so groB, daB sie nur bis zur Feldstarke von 2300 Oe kompensiert 
werden konnten. Bei allen MeBtemperaturen traten Sattigungserschei- 
nungen auf. Fig. 7 zeigt, daB innerhalb der groBen Streuung der MeB- 
werte die Magnetisierung praktisch temperaturunabhangig, aber nicht 
feldstarkenproportional ist. 

Die Temperaturabhangigkeit wurde auch schon von SPEDDING* bei 
einem Feld von 12000 Oe zwischen 70° K und seiner kleinsten MeB- 
temperatur von 30° K festgestellt. SPEDDING gibt als ferromagnetischen 
Curie-Temperatur 230° K an, KLEMM und BomMER!® fanden 205° K. 
Wie Fig. 7 weiterhin zeigt, ist man aber noch weit von der Sattigung 
entfernt. Die Anfangssuszeptibilitat betragt y,=3,2-10-%. Bei 
12000 Oe ist o,/H im temperaturunabhangigen Bereich auf 1,4 - 41072 


32 SELWOOD, P.: Magnetochemistry, S. 84. New York 1943. 
82 SPEDDING, F.H.: Progress in Low Temperature Physics, Bd. II, S. 380. 
Amsterdam 1957. 


34 SPEDDING, F.H.: Progress in Low Temperature Physics, Bd. II, S. 382. 
Amsterdam 1957. 
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gesunken*™., Bei den Elementen der Eisengruppe wird die Sattigungs- 
magnetisierung bei etwa 0,2 Tope erreicht 5, In Analogie dazu ist mit 
dem von SPEDDING angegebenen Curie-Punkt eine Temperaturunabhan- 
gigkeit bei T<50° K zu erwarten, was auch der Fall ist. Der Unter- 
schied ist aber der, daB bei 12000 Oe erst 60% der Sattigung erreicht ist, 
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Fig. 7. Feldstarkenabhangigkeit der Magnetisierung oy fiir Tb 


wahrend z.B. bei Ni infolge der viel starkeren Kopplung schon 5000 Oe 
zur Erreichung der Sattigung hinreichend sind. 


6. Dysprosium. Dieses Metall wurde von A.D. Mackay, Inc., New 
York in Pulverform bezogen. Eine Roéntgenuntersuchung ergab keine 
Debye-Linien des Oxyds. Es wurden zwei Proben mit gleichem Ergebnis 
untersucht. 

Aus Fig. 8 sieht man, daB die Proben dem Curie-WeiBschen Gesetz 
mit O = —2,3° K und = (10,45 +0,30) B.M. folgten. Der theoretische 
Wert fiir das Dy**-Ion betragt 10,65 B.M.%*. In Fig. 8 ist auch die fiir 
das Dy**-Ion im Dy,O0, gemessene Curie-WeiBsche Gerade mit p= 
10,2 B.M. aufgetragen %” 38. 

KLEMM und BoMMER?®? untersuchten das Metall zwischen 90 und 
508° K. Sie fanden bereits bei 273° K eine Feldstarkenabhangigkeit der 
Suszeptibilitat, ferner =10,9 B.M. und O@=150°K. Fiir T<150°K 


35 BECKER, R., u. W. DOrING: Ferromagnetismus, S. 25. Berlin 1939. 

36 Vel. Landolt-Bérnstein, Bd.1, Teil1, S. 392. Berlin-Géttingen-Heidelberg: 
Springer 1950. 

37 KAMERLINGH ONNES, H., u. A. PERRIER: Comm. Kamerlingh Onnes Lab. 
122a, Leiden 1911. 

38 KAMERLINGH ONNES, H., u. E. OosTERHUIS: Comm. Kamerlingh Onnes Lab. 


129b, Leiden 1912. 
39 Kremm, W., u. H. Bommer: Z. anorg. allg. Chem. 231, 138 (1937). 
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ergab sich keirle vollstandige Ausbildung des Ferromagnetismus, sondern 
nur Ubergangszustande zwischen paramagnetischem und ferromagneti- 
schem Verhalten. 

TROMBE 20442 fand bei 175° K einen Neel-Punkt. Unterhalb dieser 
Temperatur war die Suszeptibilitat feldstarkénabhangig. Bei 85° K 
fand er einen Ubergang zum Ferromagnetismus. 

Exuiott, Lecvorp und SpeppinG#* untersuchten das Dysprosium 
im Temperaturbereich von 4,2 bis 202° K mit Feldern von 4000 bis 
18000 Oe. Sie fanden bei 175° K einen Neel-Punkt und bei 92° K einen 


50 700 750 200 250 7 °K 300 
Fig. 8. Temperaturgang von 1/x fiir Dy,O, und Dy-Metall (Pulver) 


Curie-Punkt. Oberhalb 175° K gilt das Curie-WeiBsche Gesetz mit 
p=10,2 B.M. und O =154° K. Hier war die Suszeptibilitat feldunab- 
hangig. Fiir 7<175° K wurde bei hohen Feldstarken eine Abhangigkeit 
gefunden. Unterhalb 92° K wurden alle Anzeichen von Ferromagnetis- 
mus wie spontane Magnetisierung, Sattigungs- und Hysterese-Effekte 
festgestellt. Das Fehlen eines solchen Ubergangs in den vorliegenden 
Messungen mu8 durch die Pulverform verursacht sein. 


7. Holmium. Dieses Metall wurde in kompakter Form von F.H. 
SPEDDING ausgeliehen. 

Im Temperaturbereich des fliissigen Stickstoffs war die Suszeptibili- 
tat feldstarkenunabhangig. Bei tieferen Temperaturen traten Satti- 
gungserscheinungen auf. Da die magnetischen Momente, wie Fig. 9 
zeigt, mit abnehmender Temperatur gréBer werden, ist das Holmium- 
Metall fiir T7<20° K ferromagnetisch. Tragt man das magnetische 


40 TROMBE, F.: C. R. Acad. Sci., Paris 221, 19 (1945). 

“| TRomBE, F.: J. Phys. Radium 12, 222 (1951). 

42 TROoMBE, F.: C. R. Acad. Sci., Paris 236, 594 (1953). 

43 Erriot, J.F., S. Leevoitp u. F.H. Speppinc: Phys. Rev. 94, 1143 (1954). 
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Moment gegen die Temperatur auf, so ergibt sich ein Wendepunkt der 
Kurven bei etwa 20° K. Dieser Punkt entspricht ungefahr dem Curie- 
Punkt. 

SPEDDING*™ untersuchte das Holmium fiir T> 4° K. Er fand bei 
ungefahr 20° K den Curie-Punkt und bei 132° K einen Neel-Punkt. 
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Fig. 9. Feldstarkenabhangigkeit der Magnetisierung og von Ho-Metall 


Die hier angegebenen o,—7-Kurven sind sehr ahnlich den von 
SPEDDING bei hodheren Feldstarken gefundenen. Die Curie-Punkte 
stimmen gut iiberein. Im Temperaturbereich um 132° K und héher 
wurden keine Messungen durchgefiihrt. 


2,10°K 
6 24-6 °K 
En AK 
15:6. 2 
ee ope 
7G0 °K 
R 20,2 °K 
a 
a> 
8 8 Im -Terol 
Se 


7000 2000 HGersted 3000 
Fig. 10. Feldstarkenabhangigkeit der Magnetisierung og von Tm-Metall 


8. Thulium. Das Thulium-Metall stellte wieder F. H. SPEDDING in 
kompakter Form zur Verfiigung. 


44 SpEpDING, F.H.: Progress: in Low Temperature Physics, Bd. II, S. 387. 
Amsterdam 1957. pe 
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Die Suszeptibilitat war im Temperaturbereich des fliissigen Stick- 
stoffs feldstarkenunabhangig. Bei tieferen Temperaturen traten auch 
hier Sattigungserscheinungen auf. Nach Fig. 10 werden die magneti- 
schen Momente mit abnehmender Temperatur gréBer. Das Thulium- 
Metall ist also fiir 7<20° K ferromagnetisch. Aus dem Temperatur- 
gang ist zu entnehmen, daB der Curie-Punkt etwas hoher als 20° K legen 
diirfte. 

SPEDDING*® untersuchte das Thulium bei T>4°K. Bei 51° K 
fand er einen Neel-Punkt. Bei SPEDDING liegt die Isotherme fiir 4,2°K 
im o — H’-Diagramm unterhalb der fiir 20° K. Er schlieBt daraus, daB 
das Thulium nicht ferromagnetisch wird. Fig. 10 zeigt aber deutlich 
ferromagnetisches Verhalten. Es ist denkbar, daB bei den héheren 
Feldern von SPEDDING sich der Temperaturgang umkehrt. 


9. Ytterbium. Das Ytterbium-Metall wurde in Stiickform von der 
Firma Grossmann in Bremen geliefert. Die angegebene Reinheit be- 
trug 99,9%. 
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Fig. 11. Temperaturgang von 1/x fiir Yb-Metall 


Eine Feldabhangigkeit der Suszeptibilitat wurde nicht festgestellt. 
Die Abhangigkeit von der Temperatur ist, wie Fig. 11 zeigt, bis zur 
tiefsten MeBtemperatur linear. Es gilt also das Curie-WeiBsche Gesetz 
mit p= (0,64 + 0,02) B.M. und 9 = —5° K. Der theoretische Wert fiir 
das Yb**-Ion betragt = 4,54 B.M. und fiir das Yb2*-Ion null3*, Das 
MeBergebnis kann nur durch die Annahme erklart werden, daB im Metall 
vorwiegend Yb?*-Ionen vorliegen. Der Rest an Paramagnetismus kénnte 
durch 2 Atom-% Yb%*-Ionen erklart werden. 


45 SpEDDING, F.H.: Progress in Low Temperature Physics, Bd. II, S. 390. 
Amsterdam 1957. 
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KLEMM und BoMMER®® untersuchten das Metall bei 90° K und bei 
Zimmertemperatur. Sie fanden bei 292° K: y=250- 10°8. 

SPEDDING*® gibt fiir die Zimmertemperatur an: y= 81 - 10-6. Der 
hier gefundene Wert 7=186 - 10-6 liegt dazwischen. 

Der Gang der Werte und der Umstand, daB SPEDDING, der die 
reinsten Praparate besitzt, den niedrigsten Wert angibt, legt die Ver- 
mutung nahe, da8 der Rest an Paramagnetismus ganz von Verunreini- 
gungen herriihrt. Der Speddingsche Wert wiirde 1% Yb3*-Ionen zu- 
lassen. Bei Verunreinigung durch stark paramagnetische seltenen Erden, 
z.B. Gd, wiirde ein noch niedrigerer Anteil herauskommen. 

Auch das Atomvolumen weist darauf hin, daB das Yb-Metall aus 
zweiwertigen Ionen aufgebaut ist. Nach KLEMM und BoMMER®® liegen die 
Atomvolumina der seltenen Erden auf einer Kurve zwischen La (mit 
32,5 cm$/Mol) und Cp (mit 18 cm3/Mol) mit zwei Ausnahmen: Eu und Yb, 
die auf einer anderen Kurve zusammen mit Ba liegen. Somit miiBte, 
worauf auch SPEDDING hinweist, der Magnetismus des Eu-Metalls (es 
wurde bisher nicht untersucht) ebenfalls dem zweiwertigen Ion ent- 
sprechen. 


10. Bemerkung zu den MeBergebnissen. Die Unterschiede zwischen 
den Ergebnissen verschiedener Autoren sind bei den Metallen viel gréBer 
als bei den Salzen. Dies betrifft nicht die magnetischen Momente selbst. 
Hier ist die Ubereinstimmung sehr gut. Unstimmigkeiten bestehen aber 
hinsichtlich der durch Koppelungskrafte (Austauschkrafte) bedingten 
Eigenschaften, also dariiber, ob Ferro- oder Antiferromagnetismus auf- 
tritt. Offenbar werden die Wechselwirkungseffekte sehr stark von che- 
mischen Verunreinigungen, z.B. vom Sauerstoff beeinfluBt. Ferner 
scheint es von groBer Bedeutung zu sein, ob das Metall in fester Form 
oder in Pulverform untersucht wird. So zeigt das als ferromagnetisch 
bekannte Dysprosium-Metall diese Eigenschaft nicht im Pulver. 


Ich danke Herrn Professor G. Joos sowohl fiir die Uberlassung der interessanten 
Arbeit, als auch fiir seine stete Betreuung, seine wertvollen Ratschlage und die 
vielen anregenden Diskussionen. 

Herrn Professor W. MEIssNER, habe ich dafiir zu danken, daB ich die Messungen 
bei tiefen Temperaturen als Gast im Institut fiir Tieftemperaturforschung in Herr- 
sching durchfiihren konnte. 

Ganz besonderen Dank schulde ich Herrn Professor F.H. SPEEDING vom 
Ames-College (Iowa) fiir die Uberlassung der reinsten Metallpraparate der Welt. 

Ferner bin ich dem European Office of the Air Research and Development 
Command, United States Air Forces fiir ein Stipendium und fiir finanzielle Unter- 
stiitzung der Arbeit zu Dank verpflichtet. 


46 SpEDDING, F.H.: Progress in Low Temperature Physics, Bd. II, S. 391. 
Amsterdam 1957. 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 150, S. 436—446 (1958) 
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Winkel- und Energieverteilung der Photoprotonen 
aus dem Prozef A“(y, p) Cl” * 
Von 
F. GUDDEN und J. EICHLER 


Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 18. November 1957) 


Mit der y-Strahlung eines 15 MeV-Betatrons wurde der ProzeB A*°(y, p)Cl®? dicht 
oberhalb der Schwelle mit einer Wilsonkammer untersucht. Fiir die Energie- bzw. 
Winkelverteilung wurden 597 bzw. 1218 Protonenspuren ausgemessen. Die Energie- 
verteilung zeigt Maxima bei 0,71 und 0,84 MeV. Die Winkelverteilung ist eine 
nahezu reine sin?%-Verteilung. Dieses Ergebnis wird im Hinblick auf die Compound- 
kern-Vorstellung und die Theorie des direkten Photoeffekts von CouRANT disku- 
tiert. Der ProzeB fiihrt vermutlich zu einem angeregten Zustand des Cl®® bei etwa 
0,8 MeV mit dem Spin 1/,*. 


Einleitung 


Durch die Untersuchung von (y, #)-Prozessen will man vor allem Aus- 
kunft tiber den Mechanismus des Kernphotoeffektes erhalten. Dafiir 
stehen im wesentlichen zwei Modelle zur Verfiigung: die Compound- 
kern-Theorie und das Modell des direkten Photoeffektes von CoURANT [TJ] 
mit seiner Erweiterung durch WILKINSON [2]. 

Beide Modelle fithren zu verschiedenen Verhaltnissen der Wirkungs- 
querschnitte (y, £) zu (y, 2) und im allgemeinen zu verschiedenen Winkel- 
verteilungen der emittierten Nukleonen. Beim direkten Photoeffekt hat 
fiir elektrische Dipolabsorption die Winkelverteilung der Protonen die 
Form I[(#) =a+b- sin? #, wobei das Verhaltnis a:b nur von dem Bahn- 
drehimpuls des Protons vor der Absorption des y-Quants und von dem 
Bahndrehimpuls nach der Emission abhangt. Ebenso lassen sich fiir 
einen Compoundkern die Winkelverteilungen berechnen, die zu ver- 
schiedenen Spins des Ausgangskerns, des Restkerns und verschiedenen 
Bahndrehimpulsen des emittierten Protons gehéren. Dem direkten Pro- 
zeB schreibt man vor allem die anomal hohe Protonenausbeute bei 
schweren Elementen zu. 

Am Argon ist der Kernphotoeffekt von verschiedenen Autoren unter- 
sucht worden. WiLKInson und Carver [3] bestrahlten ein argon- 
gefiilltes Proportionalzahlrohr mit der Li-y-Strahlung. Sie erhielten eine 
Energieverteilung der Protonen mit einem Maximum bei 2,5 MeV. Das 


* Eine vorlaufige Mitteilung erschien in Naturwiss. 44, 508 (1957). 
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gleiche Maximum (2,6 MeV) zeigte auch die Energieverteilung von 
SPICER [4], der die in Argon durch eine 22,5 MeV-Bremsstrahlung aus- 
gelésten Protonen in Kernphotoplatten untersuchte. Dabei gentigten 
die Protonen von einer Energie kleiner als 3 MeV einer Winkelverteilung 
der Form I[(9)=a+b-sin?%-(1+c-cos#) mit einem Verhiltnis 
a:b:c=1:80:0,25. Ein so hoher sin?9-Anteil lieB sich nach der Theorie 
des direkten Photoeffektes nur durch die Annahme erklaren, daB ein 
Proton aus der 2s,/.-Schale des A*°-Kerns emittiert wird. Wenn das 
richtig ist, sollte nach SprcER der von McPHERSON, PEDERSON und 
Katz [5] beobachtete Anstieg des Wirkungsquerschnittes bei 16 MeV 
Quantenenergie verursacht sein durch die nun einsetzende Ablésung der 
starker gebundenen s-Protonen aus der angenommenen Schalenmodell- 
Konfiguration (25,9)? (4d3).)? des A*°. Zur Priifung dieser Vorstellung 
schlug er daher vor, die Winkelverteilung von Protonen auszumessen, 
die von Photonen einer kleineren Energie als 16 MeV ausgelést wurden. 
Dann sollte die direkte Emission von Protonen aus der halbgefiillten 
1ds).-Schale zu einer Winkelverteilung der Form J(#)=1-+sin?¢ 
fiihren. 

Uber den Cl?*-Restkern ]aBt sich nach Spicers Messungen folgendes 
sagen: Ist er durch einen direkten Photoeffekt entstanden und schlieBt 
man die Méglichkeit der Anregung weiterer Nukleonen aus, so besitzt 
er die Konfiguration (28/2)! (4d3/.)?, also den Spin 1/2*. Derselbe Spin 
folgt aus der Winkelverteilung auch, wenn man die Bildung eines 
Compoundkerns mit definiertem J annimmt. Andererseits ergab sich 
aus spdteren Messungen [6] an der f-Zerfallsreihe Cl3® — A®* — K*® fiir 
den Spin des Grundzustandes von Cl*® eindeutig der Wert 3/2*. Das 
heiBt, die von SpicER beobachteten Ubergange fiihrten zu einem an- 
geregten Zustand des Cl?*. Bei Quantenenergien dicht oberhalb der 
Reaktionsschwelle sollte man nun einen bevorzugten Ubergang in den 
Grundzustand und damit eine andere Winkelverteilung erwarten. 


MeBmethode und Apparatur 


Bei der Untersuchung von (y,#)-Prozessen dicht oberhalb der 
Schwelle scheidet die sonst haufig verwendete Photoplattenmethode von 


vornherein aus. Die Brauchbarkeit einer Wilsonkammer fiir diesen 


Zweck zeigten als erste GAERTTNER und YEATER [7]. WRIGHT u. Mit- 
arb. [8] haben in ihrer Arbeit iiber den (y, p)-ProzeB am Stickstoff die 
Methode zu hoher Vollendung weiterentwickelt. Das Wesentliche ihrer 
Arbeitsweise besteht darin, so kurz nach dem Einschu8 der y-Strahlen 
zu belichten, daB die Nebeltrépfchen noch nicht zu sehr angewachsen 
sind. Dann sind die Spuren des hohen Elektronenuntergrundes im 
Gegensatz zu der Spur eines stark ionisierenden Protons noch kaum 
sichtbar. . 
Z. Physik. Bd. 150 ; 29 
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Die hier verwendete Wilsonkammer hat ein Volumen von 38 x 30 x 
16 cm? mit einer beleuchteten Tiefe von 10 cm. Fig.1 zeigt einen Quer- 
schnitt durch die gesamte Anordnung. Das von der Antikathode des 
Betatrons ausgehende und kollimierte y-Strahlenbiindel durchsetzt zu- 
nachst eine Paraffinschicht zur Abbremsung von Photoneutronen. Es 
geniigt, eine Paraffinschicht an der Vorderseite anzubringen. Denn die 
von anderen Seiten in die Kammer eindringenden Neutronen sind alle 
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Fig. 1. Querschnitt durch die Versuchsanordnung 


thermisch und kénnen keine RiickstoBprotonen erzeugen. Der Reini- 
gungsmagnet mit einer Luftspaltinduktion von 2500 GauB hat die Auf- 
gabe, die aus dem Paraffin austretenden Elektronen aus dem Strahl zu 
lenken und somit den Elektronenuntergrund in der Wilsonkammer 
moglichst niedrig zu halten. Durch eine 50 u dicke Hostaphanfolie tritt 
der y-Strahl von 13 x 1 cm? Querschnitt in die Kammer ein. 

Zur Aufnahme der Spuren dienten zwei Kleinbildkameras (Leica I f) 
mit Leitz-Elmar-Objektiven (f = 50mm). Die optischen Achsen waren um 
je 10° gegen die Vertikale geneigt. Dem mittleren Aufnahmeabstand von 
81cm entsprach ein AbbildungsmaBstab von 15:1. Da die Photo- 
protonen beim Argon vorwiegend senkrecht zum y-Strahl austreten, 
wurde die von den optischen Achsen der Kameras aufgespannte Ebene 
in die Strahlrichtung gelegt, um spater die Auswertung zu erleichtern. 
Belichtet wurde mit einer Philips-Blitzlampe PF 900 X. Die Beleuch- 
tungsstarke reichte aus fiir eine Abblendung der Kameraobjektive auf 
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ein Offnungsverhaltnis von 1:11, so daB iiber die ganze Kammertiefe 
gentigende Scharfe gewahrleistet war. 

Von groBer Wichtigkeit fiir die Giite der Spurenausmessung ist die 
Genauigkeit, mit der man bei der Riickprojektion die Lage der Filme 
wahrend der Aufnahme reproduzieren kann, besonders beziiglich des 
Abstandes der beiden Bilder, d.h. bei unserer Anordnung in der Langs- 
richtung des Filmes. Dazu ist ahnlich wie bei ALLEN u. Mitarb. [9] in 
die Filmfenster der Kameras je ein schmaler Glassteg mit einem feinen 
eingeatzten Langsstrich senkrecht zur Filmrichtung so eingekittet, daB 
der Strich unmittelbar auf der Filmschicht liegt und sich auf jedem Bild 
scharf abzeichnet. Eine zusatzliche seitliche Fiihrung des Filmes ver- 
hindert eine Verschiebung in der Querrichtung. Die Filmandruckplatte 
besteht aus Glas, so daB die Anordnung in gleicher Weise zur Riick- 
projektion verwendet werden kann. 

Die Wilsonkammer 1aBt sich leicht mit dem Betatron synchroni- 
sieren. Die Steuerung der schnellen Vorginge geschieht elektronisch, 
die der langsamen durch ein mechanisches Schaltwerk. 


Durchfiithrung der Messungen 


Die Wilsonkammer wurde griindlich mit Argon durchspiilt, bevor 
sie durch ein feines Schwebstoffilter bis zum Enddruck gefiillt wurde. 
Die Reinheit des’ verwendeten Argon betrug nach den Angaben der 
Herstellerfirma (Linde) 99,9%. Als kondensierbarer Dampf diente 
Wasser, weil damit gegeniiber Alkohol die Zahl der neutroneninduzierten 
RiickstoBprotonen auf ein sechstel herabgesetzt wird. Der Anfangsdruck 
des Kammergases wurde auf 253 Torr itiber dem 4uBeren Luftdruck 
konstant gehalten. Das giinstigste Expansionsverhaltnis war 1,18. Der 
Enddruck im expandierten Zustand wurde halbstiindlich abgelesen. Die 
Raumtemperatur war auf +1° konstant. 

Der zeitliche Ablauf der Vorgange war folgender: Der Elektronen- 
einschuB in das Betatron wurde nur alle 3 min fiir genau einen Impuls 
freigegeben. 4 msec vorher war bereits die Expansion abgeschlossen und 
7 msec spater ziindete der Blitz. Bis zur nachsten Expansion muBte die 
Kammer durch zwei langsame Nachexpansionen. und ein elektrisches 
Saugfeld wieder von Kondensationskeimen gereinigt werden. 

Zur Auswertung der Spuren wurden die entwickelten Filme in die 
Kameras eingelegt und so lange durchgezogen, bis sich die Strichmarke 
mit ihrem Bild genau deckte. Der Fehler der Einstellung war kleiner 
als 0,03 mm. Der Film nahm dann dieselbe Lage ein wie bei der Auf- 
nahme. Durch die gliserne Andruckplatte projizierte man die Bilder 
auf einen beweglichen Schirm, der so eingestellt wurde, daB beide Pro- 
tonenspuren zur Deckung kamen. Das Bild der Protonenspur konnte 
nun nach Lange und Winkel ausgemessen werden. Als Kontrolle fiir 

29* 
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richtige Einstellung der Filme dienten die in der Kammer gespannten 
feinen Driahte des elektrischen Saugfeldes. 

Die Reichweitenmessungen sind auf --0,5 mm genau, was bei 
1,5 MeV Protonenenergie einem Auflésungsvermégen von 25 keV ent- 
spricht. Das gilt fiir die Protonen, die zur Kammerebene weniger als 
| p| = 60° geneigt sind. Fiir die Messung des Polarwinkels # wurden auch 
noch Spuren mit einem Azimutwinkel |y|=70° herangezogen. # ist 
dann im Mittel immer noch auf +3° genau. 

Zur Beriicksichtigung des unterschiedlichen Bremsvermégens von 
Argon und Luft wurde mit der Reaktion N™(m,, p)C™, die Protonen 
mit einer Energie von 584keV liefert, ein Eichpunkt der Energie- 
Reichweitenbeziehung festgelegt. Zur Durchfiihrung der Messung war 
dem Argon in der Wilsonkammer 10% Luft beigemischt. Die Neu- 
tronen wurden durch die Reaktion D?(y, #)” in schwerem Wasser er- 
zeugt und in Paraffin abgebremst. Die Aufnahmebedingungen waren 
die gleichen wie sonst auch, lediglich der primare Réntgenstrahl wurde 
ganz unterdriickt. Nach einer Korrektur von 0,5% fiir die Luftbei- 
mischung erhalt man fiir das Bremsvermégen von Argon relativ zu 
Luft den Wert 0,95. 

Die gemessenen und auf Normaldruck und Normaltemperatur um- 
gerechneten Reichweiten wurden unter Beriicksichtigung des unter- 
schiedlichen Bremsvermégens nach der Energie-Reichweitenbeziehung 
von BETHE [10] in Energien ausgedriickt. Dabei wurde die Energie- 
abhangigkeit des relativen Bremsvermégens zwischen 0,6 und 1,5 MeV 
vernachlassigt. Die Korrekturen fiir Temperatur, Druck des Kammer- 
gases im expandierten Zustand und Luftdruck machen durchweg weniger 
als 1,5% aus. 


Abschatzung des Beitrages anderer Kernreaktionen 
zum Untergrund 


Neben den Photoprotonen aus dem A*°, dessen Haufigkeit im natiir- 
lichen Isotopengemisch 99,6% betragt, kénnen stark ionisierende Teil- 
chen noch durch andere Kernreaktionen entstehen, da die Wilson- 
kammer auch Wasserdampf und Spuren von Stickstoff enthalt. Die 
Tabelle 1 gibt die Schwellenenergien* der Kernprozesse an, die mit 
einem (y, p)-ProzeB verwechselt werden kénnten. 

Der Partialdruck des Stickstoffs war mit Sicherheit kleiner als 
0,5 Torr, wie sich leicht daraus abschatzen laBt, da8 auf insgesamt 
2500 durchmusterten Aufnahmen nur sechs Protonen mit der fiir den 
ProzeB N™4(n,, p)C!4 charakteristischen Reichweite zu finden waren, 


* Berechnet nach der Massenzahltabelle von A.H. Wapstra, Physica, Haag 
21, 367 (1955). 
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wahrend mit luftgefiillter Wilsonkammer pro Aufnahme im Mittel drei 
dieser Spuren vorkamen. 

Aus dem Wasserdampf-Partialdruck ergibt sich ein Sauerstoffanteil 
von 2%. Kontrollmessungen mit CO, als Kammergas ergaben aber, daB 
der Wirkungsquerschnitt fiir die Reaktion O'(y, p)N® im Energie- 
bereich bis 15 MeV héchstens halb so groB sein kann wie der fiir die 
Reaktion A*°(y, £)Cl8®. Wir kénnen daraus schlieBen, daB héchstens 1% 
der ausgemessenen Photoprotonen aus der Reaktion O18 (vy, P)NY 
stammen. 


Die Energie der im Blei und im Eisen Tabelle 1 
entstandenen Photoneutronen reicht bei : ; 
2 SE 2 Korn recent Schwellenenergie 
Eynax = 15 MeV nicht mehr zur Auslésung jin MeV, berechnet 
der Reaktion A?°(n,~)Cl*° aus. 
A40 (y, P) 12,44 
Zum Protonenuntergrund tragen dem- io eet) 20,53 
nach nur noch die neutroneninduzierten (y, d) | 18,30 
RiickstoBprotonen bei. Ihren Anteil am (1p) |) 8,4 
Endergebnis kann man daraus abschit- 0” | (y?) a 
. . ’ 9, 
zen, daB auf den 2500 fir die Winkel- |) (”"?) a 
. y, ’ 
verteilung durchmusterten Aufnahmen A A ane 
98 Spuren gefunden wurden, die auBer- 1! | RiickstoB- 
halb des Strahls entstanden waren und protonen 


daher nur RiickstoBprotonen sein konnten. 

Davon entfielen 50 Protonen auf die 1500 Aufnahmen der zweiten 
Versuchsreihe, die fiir die Energieverteilung benutzt wurde. Nach 
Messungen von H. WAFFLER [11] sind die energiereichen Neutronen 
nahezu ebenso stark gebiindelt wie der y-Strahl. Wenn wir annehmen, 
da8 der Neutronenflu8 im y-Strahl etwa dreimal héher ist als im 
iibrigen Kammervolumen, so ]48t sich aus dem Verhaltnis von be- 
leuchtetem zu dem vom y-Strahl durchsetzten Volumen abschatzen, 
daB bei der Auswertung der Energieverteilung nicht mehr als 15, der 
Winkelverteilung nicht mehr als 30 Spuren von RiickstoBprotonen 
stammen. 


Ergebnisse 


Die gemessene Energieverteilung von rund 600 Protonen der zweiten 
Versuchsreihe zeigt Fig. 2. Die Intervallbreite von 10 keV in der Energie- 
skala entspricht etwa einem Drittel des Auflésungsvermégens. Es heben 
sich deutlich zwei schmale Maxima bei Protonenenergien von 713 +10 
und 837-+10 keV heraus. Das sind Gesamtenergien, also Summen der 
Energien von Proton und RiickstoBkern, von 732 +10 und 858 +10keV. 
Die Linienbreite von 30 keV scheint nur durch das begrenzte Auflésungs- 
vermégen der Apparatur bedingt zu sein, denn die schraffiert eingezeich- 
nete Eichlinie ist genau so breit. Uber weitere Niveaus kann man keine 
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statistisch gesicherten Aussagen machen. Eines sei aber noch angemerkt: 
Es gibt keine Protonen einer kleineren Gesamtenergie E,,, als 0,61 MeV 


058% 0713 0637 


40 4 
7 = 
i) 
fe 
$s >= 
& -G 
<2 8 
come 
ohare 
~— 
SS 
Ss 
70 
0 


OS 40 5 
Protonenenergie [MeV] 


Fig. 2. Energieverteilung von 597 Protonen aus der Reaktion A‘°(y, p)Cl®*. Schraffiert; Eichprotonen aus 
der Reaktion N'4(nth, p)C*4 


und bis auf sechs Ausnahmen keine Protonen mit F,,, gréBer als 1,8 MeV. 
Diese sechs Protonen haben folgende Gesamtenergien: 2,05; 2,22; 2,53; 
2,57 und zweimal 2,63 MeV. 


40 7218 Protonen 


relativer differentieller Wirkungsquerschnitt 
in willkirlichen Einherten 


0 @ 4 GW 8 00 Te 10 60 10° 
Polorwinke/ 3 
Fig. 3. Winkelverteilung von 1218 Protonen aus der Reaktion A‘(y, p)Cl8*. Die gemessene Anzahl von 
Protonen im Winkelintervall ist jeweils angegeben. Die ausgezogene Kurve entspricht einer reinen sin? 0- 
Verteilung, die gestrichelte einer Verteilung der Form 2 + 3 sin? #. Alle drei Kurven sind auf gleiche Gesamt- 
zahl von Protonen normiert 
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Fig. 3 zeigt die Winkelverteilung von rund 1200 Protonen aus dem 
ganzen Energiebereich. Im Histogramm ist die relative Protonenaus- 
beute pro Raumwinkelelement aufgetragen gegen den Winkel @ zwischen 
dem y-Strahl und der Richtung des emittierten Protons. Die wirklich 
gemessene Anzahl ist 
jedesmal angegeben. 10 

Nun liefert die Theo- 
rie Winkelverteilungen 08 
der Form a+bsin? #. 
Zum Beispiel kann der 
isotrope Untergrund a 
gleich Null sein. Dann 
haben wir die ausgezo- 
gene sin? #-Kurve. Ist a 
nicht gleich Null, so muB 
es beieinem reinen Uber- 
gang mindestens 2/3 von 
b sein. Dem entspricht 
die gestrichelt einge- 
zeichnete Kurve. Alle 
Kurven sindso normiert, 
daB sie die gleiche Ge-. 
samtzahl von Protonen 
umfassen. Offensichtlich 
stimmt die ausgezogene 
Kurve weit besser mit den 
MeBergebnissen iiberein. 
In der Tat zeigt die Me- 
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spateren Uberlegungen Fig. 4. Winkelverteilung fiir die beiden Protonengruppen mit 
von einer reinen sin? Q- Energien von 0,713 und 0,837 MeV 


Verteilung ausgehen. 

Fig. 4 zeigt nun noch die Winkelverteilungen der beiden Protonen- 
gruppen fiir sich. Innerhalb der hier gréBeren statistischen Fehler haben 
auch sie keine wesentlich andere Form. 


Diskussion 
Es ist nun zu untersuchen, unter welchen Voraussetzungen die Theo- 
rie eine Winkelverteilung liefert, die der gemessenen entspricht. 
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Fiir elektrische Dipolabsorption erhalt Courant [1] Winkelvertei- 
lungen, die nur von dem Bahndrehimpuls / des Protons vor der Absorp- 
tion des y-Quants und von dem Bahndrehimpuls J-+4 nach der Emission 
abhangen. Namlich fiir: 


I>l+41 I()=1+4(4+2)sin?d 
J>l—1 I(8) = (1+1)+4(0—1)sin?9. 


Eine reine sin? #-Verteilung ergibt sich nur, wenn /=0. Dann geht das 
Proton von einem gebundenen s-Zustand in einen freien p-Zustand tiber. 

Betrachtet man die Bildung eines Compoundkerns, so braucht die 
entstehende Winkelverteilung keineswegs isotrop zu sein, wie nach der 
einfachsten statistischen Theorie zu erwarten ware. Denn die Erhaltung 
der z-Komponente des Drehimpulses stellt nach WOLFENSTEIN [12] ein 
,,Gedachtnis“’ des Kerns dafiir dar, aus welcher Richtung das absor- 
bierte Quant gekommen ist. Fiir die Absorption eines Quants gegebener 
Multipolordnung in einem Kern gegebenen Spins lassen sich die Winkel- 
verteilungen berechnen, die zu verschiedenen Bahndrehimpulsen /, des 
emittierten Protons und zu verschiedenen Channel-Spins J, gehéren. 
Dabei ist der Channel-Spin die Vektorsumme der Spins von Proton und 
Restkern. Die Winkelverteilungen sind bei Spicer [4] und [13] zu- 
sammengestellt und in Tabelle 2 wiedergegeben. 

Allgemein berechnet man fiir die drei méglichen Falle der Dipol- 
absorption in einem Kern mit dem Spin 0*: . 


L=I,+1 I(0)=7,+3(,+ 2) sin?d 
I=, I(9) = 1 + cos? 
i= 1g>A er Wh hacker er 


(1) 


(2) 


Eine reine sin? #-Verteilung ergibt sich nur, wenn der Restkern in 
einem $4/.-Zustand zuriickbleibt. Ein #,/.-Zustand ist auszuschlieBen, 
weil dann ein Proton abgelést werden miiBte und gleichzeitig ein weiteres 
in die nach dem Schalenmodell betrachtlich héher liegende P1jo-Schale 
gehoben werden miiBte. 

Bisher lieferten die betrachteten Theorien eine verschiedenartige 
Deutung der MeBergebnisse. Beide Bilder verschmelzen aber, wenn wir 
nun das Schalenmodell heranziehen. A*° hat die Protonenkonfiguration 
(2Sy/2)? (1 dg)”. (Diese Konfiguration wird jedenfalls durch das Schalen- 
modell nahegelegt und durch die vorliegenden Messungen bestitigt.) Die 
Ablésung eines s-Protons durch einen direkten Photoeffekt fiihrt zu einem 
Cl°*-Kern in der Konfiguration (25,/5)1 (1 d3/2)2.. Der Spin ist 1/2*, gerade 
wie nach dem Compoundkern-Modell. Genau umgekehrt schlie8t man 
aus dem Spin 4/2* des Restkerns auf die Ablésung eines s-Protons. 
Ahnliche wechselseitige Uberlegungen gelten ganz allgemein fiir Dipol- 
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Tabelle 2. Berechnete Winkelverteilungen fiir A (y, p)CI39-Protonen 


Igt¢h>Ip >I, +h 


I 4=0* Spin des Anfangszustandes, l,, Spin des y-Quants, J, Spin des Compound- 
kerns, J, Channel-Spin, ly 3ahndrehimpuls des Protons. 


y Iz : Za Icys0 | T(0) 
| 

1 3 1 () 4/2 | sin? & 
1 1 ) 1 1/23/27 const 

1 i 2 1 1/23/25, 2+3sin? & 
1 cs 1 1 NP eranet ae 1+ 1 cos? } 
1 i 1 2 S/2h FS) 2* 6+ 1 sin? # 
1 i 2 2 3/2-, 5/25 | 1+1cos?? 
1 ip 3 2 3/2", 5/2 |) 4 4 4 sin? 
1 i= 2 3 5/2, 7/2- | 4+1sin?d 
1 a 1 0) Ve sin? } 
1 15 1 1 1/2-, 3/27 | 1+1cos?# 
2 2" 1 1 Weds | 1+ 1 cos? # 
2 23 3 1 1/2 43/2 1+ 6 cos? — 5 cos# 


absorption ohne Spin-Umklapp-Prozesse (/,=J,) in g-g-Kernen. Das 
erkennt man sofort aus dem Vergleich der Formeln (2) mit denFormeln(1) 
von CouRANT. In solchen Fallen laBt die Winkelverteilung keine Ent- 
scheidung zwischen den Theorien zu. 

Die vorliegende Reaktion kann nur zu einem angeregten Zustand des 
Cl8*-Kerns fiihren. Denn der Grundzustand hat nach f-Zerfallsmessun- 
gen von PENNING u. Mitarb. [6] eindeutig den Spin 3/2*. Konnten nicht 
aber mehrere angeregte s,/.-Niveaus beteiligt sein? Dagegen spricht die 
bloBe Existenz von auflésbaren Protonengruppen mit gleicher Winkel- 
verteilung. Einerseits ist es von vornherein unwahrscheinlich, da8 dicht 
iiber dem Grundzustand des Cl%® mehrere s,/.-Niveaus liegen, anderer- 
seits waren dann so viele Ubergange méglich, daB man kaum mit auflés- 
baren Protonengruppen rechnen kénnte. 

Die Lage des s,),-Niveaus kann man grob aus der Maximalenergie 
E ze; = 1,8 MeV des Protonenspektrums, der Grenzenergie von 15,1 MeV 
des Betatrons (aus Aktivierungsmessungen bestimmt) und aus der be- 
rechneten Reaktionsschwelle von 12,44 MeV abschatzen. Danach liegt 
der angeregte s,/.-Zustand 0,8 +0,2 MeV iiber dem Grundzustand. Die 
sechs Protonen mit Energien zwischen 1,8 und 2,63 MeV entsprachen 
dann wahrscheinlich seltenen Ubergingen in den Grundzustand. 

Das iiberraschende Ergebnis aus der Analyse der Winkelverteilung 
ist folgendes: Es wird nicht etwa ein Proton aus der halbgefiillten 
dsjo-Schale abgelést, sondern ein Proton aus der tiefer liegenden abge- 
schlossenen s,/.-Schale. Und das schon dicht oberhalb der Schwelle, 
also im Gegensatz zu der Vermutung von SPICER schon bei einersn 
Quantenenergien als 16 MeV. — 


446 F.GuppeEn und J. E1rcuier: Winkel- und Energieverteilung der Photoprotonen 


Man wird sich sofort fragen: Was verbietet die Ablésung eines Pro- 
tons aus der héchstliegenden Schale ? Oder, was verbietet einen Ubergang 
in den Grundzustand des C139? Nach beiden Theorien stiinden fiir einen 
solchen Ubergang Mdglichkeiten offen, in denen das emittierte Proton 
den Bahndrehimpuls 2-1, also 3 oder 1 hat. Der Bahndrehimpuls3 
ist durch die Drehimpulsbarriere benachteiligt. Andererseits verbietet 
die Theorie von WILKINSON Ubergange von / nach /—14, also auch den 
Bahndrehimpuls 1. Nimmt man namlich an, daf das Proton vor der 
Emission in einen’ Ein-Teilchen-Zustand iibergeht, der durch das Scha- 
lenmodell beschrieben werden kann, dann ist die Starke des Ubergangs 
proportional zum Quadrat des Radialanteils des Dipolmatrixelementes. 
Dieses ist dann besonders groB, wenn sich die radiale Quantenzahl beim 
Ubergang nicht andert. Nun werden nach dem Schalenmodell die Schalen 
gleicher radialer Quantenzahl in der Reihenfolge wachsender Drehim- 
pulse aufgefiillt. Daher sind Ubergange/—>/—1 nur mit gleichzeitiger Ande- 
rung der radialen Quantenzahl méglich, sind also entsprechend schwacher. 

Damit ware eine mégliche Erklarung der gemessenen Winkelverteilung 
gegeben. Dennoch bleibt die Frage bestehen, ob diese Erklarung wirklich 
ausreicht, die nahezu ausschlieBliche Abloésung von s-Protonen zu deuten. 

Zu der Energieverteilung laBt sich nur so viel sagen: Es gibt zwei 
stark absorbierende Niveaus im A*® mit einer Breite von héchstens 
30 keV und einem Abstand von 124 keV. Sie liegen etwa 14 MeV iiber 
dem Grundzustand. Ein genauerer Wert la8t sich nicht angeben, da 
die Lage des angeregten Niveaus im Cl®® nicht genau bekannt ist. 
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Aus dem Laboratoire de Luminescence de la Faculté des Sciences, Paris* 


Der Gedachtniseffekt bei der Verstarkung der 
Lumineszenz durch elektrische Felder 


Von 
GEORGES DESTRIAU ** 
Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 20. Dezember 1957) 


Die Arbeit beschreibt einige Einzelheiten des kiirzlich entdeckten Gedachtnis- 
effektes der Lumineszenzfeldverstarkung. Danach ist es méglich, einen Leuchtstoff 
durch gleichzeitige Einwirkung eines Feldes und einer schwachen Réntgenstrahlung 
zu sensibilisieren. Das langsame Abklingen dieses Effektes (mehrere Stunden) und 
die Form der Leuchtwellen, deren Amplitude und Form sich durch Phasenver- 
schiebungen wenig andert, laBt es zweifelhaft erscheinen, ob der Feldverstarkungs- 
effekt als strahlungskontrollierte Elektrolumineszenz (Photoelektrolumineszenz) 
erklart werden kann. 


Einleitung 


Im allgemeinen vermindern elektrische Felder die Empfindlichkeit 
von Leuchtstoffen gegeniiber Réntgen- oder ultravioletten Strahlen. 
Kiirzlich wurde nun vom inyersen Effekt! berichtet, nimlich von der 
Verstarkung der Lumineszenz durch elektrische Felder. Zuerst wurde 
die Feldverstéarkung bei Zink- und Cadmiumsulfid-Phosphoren be- 
obachtet, die durch Mangan aktiviert waren; jetzt sind auch einige 
andere Aktivatoren mit ahnlicher Wirkung bekannt geworden. 

In diesen letzteren Leuchtstoffen beobachtet man immer dann eine 
Verstarkung, wenn der Leuchtstoff mit Réntgenstrahlen angeregt wird. 
Wird dagegen der Phosphor mit ultraviolettem Licht bestrahlt, so erhalt 
man, je nach der Starke des anregenden Strahles, entweder Verstaérkung 
oder Ausléschung durch das elektrische Feld?. 

Zur Untersuchung dieser Erscheinung kann man entweder die be- 
kannte Anordnung verwenden, bei der die empfindliche Substanz in 
das Dielektrikum eines Kondensators eingebettet ist, an den eine 


_ Wechselspannung gelegt ist, um Polarisationseffekte zu vermeiden, oder 


* Ubersetzt im Auftrage des Verfassers von H.-E. Gum iticH, II. Physikalisches 
Institut der Technischen Universitat Berlin. 

*x Wissenschaftlicher Mitarbeiter der Firma Westinghouse. 

1 DestRIAU, G., u. M. Destriau: Meeting of the Elektrochemical Society, 
Chicago, 2. bis 6. Mai 1954. — DEsTRIAU, M.: C. R. Acad. Sci., Paris 238, 2298 
(1954). DEsTRIAU, G., J. MATTLER, M. DESTRIAU u. H.-E. Gumiicu: Elektro- 
chem. Soc. 102, 682 (1955). — Gumticn, H.-E.: J. Phys. Radium 17, 117 (1956). 

2 Goprecut, H., u. H.-E. Gumiicu: J. Phys. Radium 17, 754 (1956). 
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aber die Anordnung von CusANno und Wi1tiams?, die aus einer auf 
leitendes Glas aufgedampften Leuchtstoffschicht besteht. Die Leucht- 
stoffschicht hat Kontakt zu beiden Elektroden, deshalb kénnen Gleich- 
spannungen verwendet werden. 

Die im folgenden beschriebenen Experimente wurden mit der ersten 
Anordnung durchgefiihrt. 


Allgemeines zum Gedachtniseffekt 


Betrachten wir zuerst die Kurven der Fig. 1, bei der die Strahlungs- 
stirke des Leuchtstoffes als Ordinate und die Zeit als Abszisse gewahlt 
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Fig. 1. Strahlungsstarke des Leuchtstoffes als Funktion der Zeit. Ununterbrochene R6ntgenanregung, 
zeitweise Einwirkung eines elektrischen Feldes 


wurde. Die Bestrahlung mit Réntgenlicht konstanter Intensitat liefert den 
TeilOAM der Kurve (normale Strahlungsstarke im stationdren Zustand 
B,). Wird im Zeitpunkt ¢, ein elektrisches Feld eingeschaltet, so wachst 
die Strahlungsstarke sprunghaft bis zum Punkt C, nimmt dann leicht 
ab und erreicht schlieBlich einen neuen Wert B,, der dem stationadren 
Fall unter FeldeinfluB entspricht (Fig. 1). 


Beim Abschalten des Feldes im Zeitpunkt ¢, nimmt die Strahlungs- 
starke ab (DEF), um schlieBlich von neuem den Wert B, des normalen 
stationdren Zustandes zu erreichen. Nach dem Abschalten der Réntgen- 
strahlen schlieBlich (Zeitpunkt ¢,) nimmt die Strahlungsstarke schnell ab 
(Kurve FK). Eine Wiederholung dieser Vorgange in derselben Reihen- 
folge ergibt identische Kurven. 


3 Cusano, D.A.: Phys. Rev. 98, 547 (1955). — Wittiams, F.E.: Phys. Rev. 
98, 547 (1955). —Cusano, D.A., u. F.E. Witiiams: J. Phys. Radium 17, 742 (1956). 
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Der erste Teil der Kurven in Fig. 2 gleicht dem entsprechenden Teil 
der Fig. 1, d.h. nach dem Beginn der Anregung mit Réntgenstrahlen 
(Kurve OAM) wird das Feld zur Zeit ¢, eingeschaltet (Kurve GD) iam 
Zeitpunkt ¢, wird die Réntgenanregung abgeschaltet, wahrend das Feld 
weiterhin auf den Leuchtstoff einwirkt. Dabei nimmt die Strahlungs- 
starke des Phosphors ab und erreicht den Wert Null (Kurve DK’). Im 
Zeitpunkt ¢, wird schlieBlich das elektrische Feld abgeschaltet, wobei 
keine Leuchterscheinungen beobachtet werden. Der Leuchtstoff bleibt 
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Fig. 2. Gedachtniseffekt (die erste Bestrahlung beginnt vor dem Einschalten des Feldes). Bei-der zweiten 

Bestrahlung wachst die Strahlungsstarke des Leuchtstoffes bis zu-einem Wert A’, der gréBer ist, als der 

normale Wert der Strahlungsstarke B, (elektrisches Feld wirkt zwischen den Zeitpunkten ¢, und¢,). Zwischen 
der ersten und der zweiten Bestrahlung liegt eine Ruhezeit T, die mehrere Stunden betragen kann 


aber sensibilisiert, d.h.: Wenn spater zur Zeit ¢, die Substanz von neuem 
mit Réntgenstrahlen angeregt wird, so wachst die Strahlungsstarke, wie 
es die Kurve 0’A’M’ M” zeigt und durchlauft ein Maximum A’. Das 
Maximum A’ ist deutlich héher als der Wert M’M”’, der der normalen 
Lumineszenz ohne Feld (B,) entspricht. B, ist der Maximalwert, den die 


Strahlungsstarke in A’ erreicht*. Das Verhaltnis 7,= ae wird Ver- 
0 
starkungsfaktor genannt, 7,= ae wird als Vorsensibilisierungsfaktor 


0 
bezeichnet. 


Es ist nicht absolut notwendig, nach dem angegebenen Schema zu 
verfahren, um die Vorsensibilisierung des Leuchtstoffes zu erreichen. 


- Besonders kann man das Feld bereits von Anfang an (Punkt O in Fig. 3) 


wirken lassen und die Réntgenanregung zum Zeitpunkt ¢, einschalten. 


4 DesTRIAU, G.: Phys. Verh. 8, 15 (1957). 
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Die Strahlungsstirke steigt dann, wie es die Kurve PAM wiedergibt, 
wobei der Sattigungswert in M dem stationaren Zustand unter Feld- 
einwirkung entspricht. Wird die Bestrahlung im Zeitpunkt 7, ausge- 
schaltet, so nimmt die Strahlungsstarke ab, wie es die Kurve MK’ zeigt. 
Das Ausschalten des Feldes im Zeitpunkt ¢, schlieBlich ist offensichtlich 
von keiner Leuchterscheinung begleitet. Im Zeitraum zwischen ¢, und ¢, 
wird der Leuchtstoff durch die gleichzeitige Einwirkung von Bestrahlung 
und elektrischem Feld vorsensibilisiert. Diese gleichzeitige Wirkung des 
elektrischen Feldes und der Bestrahlung ist notwendig; das elektrische 


Ruhezert 
' Dower? 


iy 


Lwith E.] 


Rontgenanregung WE Ge ee = 


— Strahlungsstirke d. Leuchtst. 


Leuchtstoff im ae 
2 ~ ' 
elekTr. Feld hoe 
0 Z 2 3 ee $ 6 
Ve ito aA —- Zeit [Min] 


Fig. 3. Gedachtniseffekt (die erste Bestrahlung beginnt nach dem Einschalten des Feldes). Wie in Fig. 2 
wachst die Strahlungsstarke wahrend der zweiten Bestrahlung bis zum Wert B, (Punkt A’) dann kehrt sie 
zu ihrem normalen Wert By zurtick (Niveau M’M’’), (Das Feld wirkt vom Zeitpunkt ¢=0 bis zur Zeit t) 


Feld allein hat keinerlei Verstarkung zur Folge, wenn die Bestrahlung 
erst nach der Feldeinwirkung einsetzt. 


Die maximale Vorsensibilisierung erhalt man dann, wenn man die in 
Fig. 2 und 3 angegebene Reihenfolge einhalt, d.h., wenn man das Feld 
nach dem Ende der R6éntgenbestrahlung ausschaltet. Zwar beobachtet 
man den Verstarkungseffekt auch, wenn man in der umgekehrten Reihen- 
folge verfahrt, d.h., wenn man zuerst das Feld und dann die Bestrahlung 
abschaltet. Die Verstarkung ist allerdings dann schwacher. Fig. 1 zeigt 
deutlich, daB die Substanz sich nach dem Abschalten des Feldes fort- 
schreitend unter dem Einflu8 der allein wirkenden Réntgenstrahlen 
desensibilisiert (Abfall DE in Fig. 1). Diese Desensibilisierung driickt 
sich hier durch eine Verkleinerung des Maximums By, aus, die um so 
starker ist, je groBer der zeitliche Abstand zwischen dem Ende der 
Feldeinwirkung und dem Ausschalten der Bestrahlung ist. 


Die Versuche, deren Ergebnisse im folgenden beschrieben werden, 
wurden so durchgefiihrt, daB zuerst die Bestrahlung, dann das elektrische 
Feld ausgeschaltet wurde. 
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Quantitative Untersuchungen 
Der Gedachtniseffekt, der durch den bereits definierten Vorsensi- 
bilisierungsfaktor 7, = B,/B, gekennzeichnet ist, ist eine Funktion: 
1. Der Zeit der Ruhe zwischen dem Ende der ersten Anregung 
(Vorsensibilisierungsperiode) und dem Beginn der zweiten Bestrahlung. 
2. Der Starke des anregenden Feldes wiahrend der Vorsensibili- 
sierungsperiode und deren Dauer. 


3. Der Starke der anregenden Réntgenstrahlen wahrend der zweiten 
Bestrahlung. 
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Fig. 4. Die Anderung des Vorsensibilisierungsfaktors 7, = B,/B, als Funktion der Ruhezeit T 


Fig. 5. Die Strahlungsstarke des Leuchtstoffes ohne Feld wahrend der zweiten Anregung (Kurve 0A’ M’ M”’ 

der Fig. 2 und 3). Der Leuchtstoff ist durch die gleichzeitige Einwirkung von Roéntgenstrahlen und elek- 

trischem Feld vorsensibilisiert, die dabei verwendeten R6éntgenstrahlen entsprechen einem Elektronenstrom i 

von 40 uA wahrend 2 min. Das elektrische Feld ist 10 sec nach dem Ende dieser ersten Bestrahlung ausge- 

schaltet. Die Ruhezeit T betragt 2 min, dann findet die zweite Anregung mit Réntgenstrahlen ohne Feld 
statt, mit folgenden Rohrenstromen 7: 7 =0,2 mA fiir Kurve J; 7=0,8 mA fiir Kurve JI 


Der Faktor 7, ist, wie zu erwarten, eine abnehmende Funktion der 
Ruhezeit, wenn alle anderen Parameter konstant bleiben. Allerdings 
geht die Abnahme langsam vor sich. 

Fig. 4 gibt die Resultate wieder, die mit einem ZnS-CdS (Mn)- 
_ Mischphosphor erhalten wurden, der 30% CdS, 70% ZnS und 10-4 Mn 
_ enthielt und der 1 Stunde lang bei 1030°C gegliiht worden war. Der Vor- 
: sensibilisierungsfaktor 7,, der einen Wert von 2,3 fiir eine Ruhezeit von 
_ T=2min hat, behalt nach einer Ruhezeit von 17 Stunden immer noch den 
_ betrachtlichen Wert von 1,5. Fiir dieselbe Substanz ist unter den gleichen 
Bedingungen der Verstaérkungsgrad 7, = 3,6. woe 

Die Starke des Effektes nach einer so langen Ruhezeit (mehrere 
Stunden) steht im Widerspruch zu der Hypothese von Cusano und 
Wixu1ams3, nach der der Verstarkungseffekt eine strahlungskontrollierte 
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Elektrolumineszenz sei. Nach der Meinung dieser Autoren besteht die 
Rolle der Bestrahlung darin, Elektronen zu befreien, die fahig sind, 
im Feld beschleunigt zu werden. Die Abklingdauer des photoelektrischen 
Effektes liegt nur in der GrdéBenordnung von einigen Zehntelsekunden, 
ist also sehr viel kleiner als das langsame Verschwinden des Gedachtnis- 
effektes bei der Feldverstarkung. 

Es darf angenommen werden, daB die Starke der anregenden Be- 
strahlung proportional zur Réntgen-Stromstarke wachst. Dabei ist 
8, vorausgesetzt, dab die 
2, Untersuchungen mit kon- 
stanter Rdhrenspannung 
und gleichbleibendem Ab- 
stand zwischen Leucht- 
stoffschicht und Réntgen- 
rohre durchgefiihrt werden. 

Wir bezeichnen mit 7 
den R6hrenstrom  wéah- 
rend der ersten Bestrah- 
lung (Vorsensibilisierungs- 
periode), mit O die Dauer 
der Bestrahlung und mit 7 
. den Rohrenstrom wahrend 
0 D5 7 - der zweiten Bestrahlung. 

—~ Starke der Anregung [7] Die Untersuchungen zeigen, 
Fig. 6, Anderung des Vorsensibilisierungsfaktors 7, = B,/B, als daB 7z und — in weiten 


Funktion des Produkts Q =7- ©, + Réhrenstrom der Réntgen- : 
rodhre wahrend der ersten Bestrahlung (Vorsensibilisierung) in Grenzen durch ihr Produkt 


uA; © Dauer der Vorsensibilisierung, d.h. Dauer der gemein- Q = 1 : (Q) eingehen. Es 
samen Wirkung von Feld und Bestrahlung (@ in Minuten): a 
Kurve 0 =640Avtainy Karve J7Q'@ 320A ‘mia, Kune’ SCNUgen Sehr eschwacke 


DOr Wussee Kura, Oam ak ug Ker ile; eee 
Q=10yA-+min, Kurve VIJI Q=5uA-min Mikroampere), um _ einen 
meBbaren Effekt hervor- 
zurufen. Die Kurven von Fig.5 zeigen als Beispiel die Ergebnisse, 
die mit einer Vorsensibilisierung von 2 min durch einen Réntgenstrahl 
geringster Starke (t= 40 uA) erhalten wurden; die zweite Bestrahlung 
(Starke 7) setzte nach einer Ruhezeit von 2 min ein. Die Kurven dieser 
Figur geben die Strahlungsstarke als Funktion der Zeit wahrend der 
zweiten Bestrahlung wieder (Kurventeil O’A’ M’M" der Fig. 2 und 3). 
Die Kurven der Fig. 6 zeigen die Anderungen des Vorsensibilisierungs- 
faktors 7, fiir verschiedene Werte des Produktes Q =i - @ und fiir ver- 
schiedene Bestrahlungsstirken 7 wahrend der zweiten Bestrahlung. Fiir 
mittlere Q-Werte von 40 oder 804A -min (Kurven 4 und 5) zeigt der 
Vorsensibilisierungsfaktor 7, ein Maximum fiir einen gewissen Wert des 
Stromes j. Fiir starkere Werte von Q (Kurven I—II—II]I) steigen die 


= 


ae 


1,5 


GS 
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Kurven kontinuierlich an, wahrend die Kurven fiir schwiichere Werte 
von Q (V, VI, VII und VIII) kontinuierlich abnehmen. 

Diese Erscheinungen legen folgende Schliisse nahe: Unabhangig von 
O geht der Faktor vy, als Funktion der Bestrahlungsstarke 7 durch ein 
Maximum bei einem gewissen Wert j,, der Bestrahlungsstirke. Fiir groBe 
Werte von Q allerdings liegen diese Optimalwerte 7m bei so hohen Be- 
strahlungsstarken 7, daB sie experimentell nicht erfaBt werden. Bei 
kleinen Werten von Q dagegen liegt j,, unterhalb der experimentellen 
Grenzen. 


Erscheinungsformen des Effektes, wenn die Réntgenpulsationen 
gegenuber den sinusformigen Schwankungen der Spannung 
phasenverschoben sind 

Mit einer gebrauchlichen Anordnung kann man in jeder Halbperiode 
der Spannungsanderung einen Réntgenimpuls erhalten. Dafiir kann ent- 
weder ein Réntgengerat verwendet werden, das mit Hilfe von 4 Gleich- 


Fig. 7. Die Wirkung einer Phasenverschiebung zwischen Leuchtwelle-und Spannungswelle im Feldverstar- 

kungseffekt. Linkes Bild: Normale Leuchtwelle bei Anregung durch Periodische Réntgenstrahlen. Mitt- 

leres Bild: Verstarkungseffekt bei Phasenverschiebung zwischen Spannungswelle (obere Kurve) und Leucht- 

welle. Rechies Bild: Verstarkungseffekt, wenn Spannungswelle (obere Kurve) in Phase mit der Leuchtwelle. 

Der Effekt ist unabhangig von der Phasenlage der Leuchtwelle deutlich zu erkennen, wie ein Vergleich der 

Amplituden der normalen Maxima des linken Bildes mit denen der Leuchtwelle auf den beiden anderen 
Bildern zeigt 


richtern beide Halbwellen ausniitzt, oder aber ein Halbwellengerat 
(Gleichrichtung in der Réntgenrdhre), aber gespeist mit der doppelten 
Frequenz der an die Lumineszenzzelle gelegten Spannung. Diese letztere 
Lésung haben wir benutzt. Dabei werden 2 Generatoren mechanisch ge- 
kuppelt, von denen der erste die Spannung des Réntgengerates, der zweite 
die Zellenspannung liefert. Der erste besitzt die doppelte Polzahl des 
zweiten. So erhailt man einen Réntgenimpuls und damit auch einen 
Lichtblitz in jeder Halbperiode der an die Zelle gelegten Spannung. 
Durch ein Phasenschiebersystem kann die Leuchtwelle gegen die Span- 
nungswelle verschoben werden. Die Resultate sind in den Oszillo- 
grammen von Fig. 7 wiedergegeben. 

Der Verstirkungseffekt wird sehr wenig durch eine Phasenver- 
schiebung zwischen der Leuchtwelle und der Spannungswelle beein- 
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fluBt. Zwar erhalt man den maximalen Effekt, wenn die beiden Kurven 
in Phase sind, der Effekt bleibt aber fast ebenso groB, jedenfalls aber in 
derselben GréBenordnung, wenn diese Kurven um 90° phasenver- 
schoben sind. 

Es muB allerdings dazu bemerkt werden, da8 in dem letzteren Fall 
(Phasenverschiebung von 90° zwischen Leuchtwelle und Spannungs- 
welle) die Maxima der Leuchtwellen dann erscheinen, wenn das Feld 


LS) 


Fig. 8. Phasenverschiebung zwischen Leuchtwelle und Spannungswelle bei der Feldausl6schung. Von links 
nach rechts: Bild 1: Spannungswelle (obere Kurve) und normale Leuchtwelle (untere Kurve) in Phase; es 
liegt keine Spannung in der Zelle. Bild 2: Ausloschung, wenn die Zellenspannung ,,in Phase*‘ mit der Leucht- 
welle ist. Bild 3: Spannungswelle und normale Leuchtwelle gegeneinander phasenverschoben; an der Zelle 
liegt keine Spannung. Bild 4: Die Wirkung des Feldes, wenn die Spannungswelle gegen die Leuchtwelle 
phasenverschoben ist. Praktisch wird keine Ausléschung, sondern nur eine leichte Abflachung des unteren 
Niveaus der Leuchtwelle beobachtet, die von der Abschwachung der geringen Phosphoreszenz zwischen zwei 
aufeinanderfolgenden R6ntgenimpulsen herriihrt. Die Restphosphoreszenz erscheint in diesem Fall jedesmal 
dann, wenn das Feld seinen Maximalwert durchlauft. Der Ausléschungseffekt hangt also sehr von der 
Phasenbeziehung zwischen Leuchtwelle und Spannungswelle ab 


den Nullwert passiert. Dies zeigt, daB es sich nicht um eine durch 
Strahlung kontrollierte Elektrolumineszenz (Destriau-Effekt) handelt. 
Ware namlich diese Hypothese richtig, so miiBte man bei Phasenver- 
schiebung der Wellen gegeneinander dann ein erstes Maximum der 
normalen Strahlungsstarke erhalten, wenn der Réntgenimpuls sein 
Maximum durchlauft und wenn die an den Kondensator gelegte Spannung 
Null ist. Darauf miiBte eine Viertelperiode spater ein zweites Sekundar- 
maximum der kontrollierten Elektrolumineszenz erscheinen, wenn das 
Feld seinen Maximalwert durchlauft und keine Réntgenanregung statt- 
findet. Da dies aber nicht beobachtet wird, darf angenommen werden, 
daB es sich bei der Feldverstirkung nicht um eine Elektrolumineszenz 
handelt, die durch Strahlung kontrolliert wird (Fig. 8). 
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Diese letztgenannten Ergebnisse unterscheiden sich vollstandig von 
denen, die man bei der Untersuchung des umgekehrten Effektes, namlich 
bei der Ausléschung erhalt. Die Oszillogramme der Fig. 8 zeigen als Bei- 
spiel, wie stark in diesem Falle der Effekt von einer Phasenverschiebung 
zwischen Leuchtwellen und Spannungswellen beeinfluBt wird. Wenn die 
Wellen gegeneinander phasenverschoben sind, wird kein Ausléschungs- 
effekt beobachtet. 


Zusammenfassung 


Wird ein Leuchtstoff, der den Feldverstaérkungseffekt zeigt, wahrend 
der Anregung mit Réntgenstrahlen der Wirkung eines elektrischen 
Feldes ausgesetzt, so verschwindet die Sensibilisierung durch das Feld 
kontinuierlich nach dem Abschalten der Kondensatorspannung: 
Entweder schnell in einigen Zehntelsekunden, wenn die Ré6ntgen- 
anregung fortgesetzt wird, oder aber im Gegensatz dazu sehr langsam 
wahrend mehrerer Stunden, wenn die Bestrahlung gleichzeitig mit dem 
Feld abgeschaltet wird. Im letzteren Fall bleibt der Leuchtstoff emp- 
findlicher (Lumineszenz-Strahlungsstarke gréBer als normal), wenn er 
ohne jedes zusatzliche Feld einer neuen Bestrahlung ausgesetzt wird. 
Diese Verstarkung dauert wahrend der ersten 10sec der neuen Be- 
strahlung an. — Die Feldverstarkung wird wenig beeinfluBt durch eine 
Phasenverschiebung zwischen der Spannungswelle und dem Réntgen- 
impuls. 

Es scheint so, als ob diese Erscheinungen nicht in Einklang zu bringen 
sind mit der von CusANO und WILLIAMS gegebenen Hypothese, nach der 
die Verstarkung eine Elektrolumineszenz sei, die durch Strahlung kon- 
trolliert wird (Photoelektrolumineszenz). 
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Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Technischen Hochschule Mtinchen 


Bemerkungen zur Einfiihrung des 3-dimensionalen 
Ladungsraums 


Von 
FOLKER ENGELMANN 


(Eingegangen am 15. August 1957) 


Es wird gezeigt, daB die Einfiihrung allein einer Drehsymmetrie im Ladungsraum 
fiir reelle Felder alle ladungsartigen ErhaltungsgréBen festlegt und die Ganz- 
zahligkeit der Ladung liefert. Dagegen ist bei komplexen Feldern zusatzlich das 
Transformationsverhalten gegeniiber ,,Eichtransformationen‘ offen und die Ganz- 
zahligkeit der Ladung ist eine Zusatzforderung. Weiter wird darauf hingewiesen, 
daB8 die Einfithrung des Ladungsspins mit einer Plusquantisierung von Klein- 
Gordon-Feldern inkonsistent ist. 


Zur Beschreibung der Ladungsmultipletts hat sich die Einfithrung 
eines 3-dimensionalen Ladungsraums (Isoraum) als geeignet erwiesen [/]. 
Hierbei wird den Feldfunktionen auBer dem iiblichen Transformations- 
verhalten im Lorentz-Raum auch ein solches im Ladungsraum zugeord- 
net. Liegt ein ladungsunabhangiges Problem vor, dann 14Bt sich im 
Ladungsraum Drehsymmetrie fordern. Diese Sachlage hat man z.B. 
fiir alle freien Felder, d.h. fiir die nullte Naherung, die der Betrachtung 
aller Wechselwirkungsprobleme zugrunde liegt. 


Fiir das Folgende seien iiber die Drehinvarianz hinaus keine weiteren 
Symmetrieforderungen im Ladungsraum gestellt. Dann folgt fiir ein 
freies Ladungsmultiplett y mit den 2t+1 Komponenten y®) beziiglich 
einer orthogonalen Basis in einem an den Ladungsraum gekoppelten 
Vektorraum, das sich bei Drehungen des Ladungsraums nach einer 
irreduziblen Darstellung ’ der 3-dimensionalen Drehgruppe trans- 
formiert, bei Zugrundelegung einer von pled, pie” Se = 5 —_ ab- 

x x 
hangigen* Lagrange-Dichte ein Erhaltungssatz fiir den Ladungsraum- 
vektor 


Ta [ (eSy—yp*Ia*) dr (1) 
Vv 


(Ladungsspin). % bedeutet dabei die infinitesimalen Transformations- 
matrizen J®), 7@), 7®) der Darstellung D', x und z* die zu y und y* 


* Durch den Stern (*) wird bei Zahlen und Funktionen das konjugiert Kom- 
plexe, bei Matrizen das hermitisch Konjugierte bezeichnet. 
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konjugierten Feldfunktionen. Bei reellen Feldern, fiir die der Satz 
der Teilchen mit dem der Antiteilchen identisch ist, gilt (1) unter Be- 
riicksichtigung von z*=0. Mit der Vertauschungsrelation 


OX Sh * (2) 


folgt fiir Klein-Gordon-Felder bei Minusquantisierung, fiir Dirac-Felder 
bei Plusquantisierung als Vertauschungsrelation der Komponenten des 
Ladungsspins allgemein 
Sa ao ee (3) 
Fiir komplexe Felder besteht neben der Drehinvarianz weiter In- 
varianz gegen die Eichtransformation p+ye'’, y*—>y*e-‘”. Hierbei 
handelt es sich im Prinzip um Drehungen in den durch yp und yp) 
aufgespannten 2-dimensionalen Vektorraumen. Das Feld y lat sich 
demnach weiterhin charakterisieren durch die die irreduzible Dar- 
stellung [=e'"® festlegende Zahl m (ganz, +0), mit der es sich bei 
diesen 2-dimensionalen Drehungen transformiert. Die aus der zuge- 
hérigen Invarianz folgende Erhaltungsgr6Be ist ein Lorentz- und La- 
dungsraumskalar und lautet 


Wo — sm { (ep — ya) dr. (4) 
V 


Sie 1aBt sich auf reelle Felder erweitern, da das Nichtbestehen der 
Eichinvarianz durch 


m = 0 (5) 


beschrieben wird. In W werden gerade Teilchen und Antiteilchen unter- 
schieden, was man am besten im Impulsraum iibersieht, wo man mit 
den iiblichen Bezeichnungen** bis auf eine unwesentliche unendliche 
Konstante 
W =m: (alg alg — 219" 5) 6 
2,02 
erhalt. Die Summation x lauft dabei tiber alle Impulse und Spin- 
richtungen. = - 
Es besteht nun die Méglichkeit, en nur eine solche Eichtrans- 
formation bzw. Drehung, sondern unabhangig voneinander mehrere 
zu betrachten, bei denen sich y dann nach verschiedenen Darstellungen 


x Siehe z. B. [2]. 

** a2) sind die zu positiven Frequenzen, b(2* die zu negativen Frequenzen 
gehérigen Entwicklungskoeffizienten von py. Das a-Feld beschreibt die Teilchen, 
das b-Feld die Antiteilchen des Gesamtfeldes. 
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[., transformieren kann. Man erhialt so eine entsprechende Anzahl von 
ErhaltungsgréBen W, der Form (4) bzw. (6) mit durch das jeweilige 
Transformationsverhalten gegebenen Faktoren m,. Fiir ein einziges 
Ladungsmultiplett sind diese Erhaltungsgr6Ben alle einander proportio- 
nal, bei der gleichzeitigen Betrachtung mehrerer Multipletts gilt dies 
jedoch nicht mehr und man hat unabhangige Erhaltungssatze. Fir 
reelle Felder gilt dann analog zu (5) 


alle m,=0, (5a) 


wahrend die Eichinvarianz komplexer Felder nun nur noch bedeutet, 
daB hier wenigstens ein m, von 0 verschieden ist. ErhaltungsgréBen 
der Art W, sind die Hyperladung U, Barionenzahl] (Nukleonladung) N, 
Strangeness S und Fermionenzahl F, wobei die Strangeness nicht 
unabhangig, sondern durch 


SV eaN (7) 


definiert ist. Hyperladung und Ladungsspin bestimmen definitions- 
gemaB die Ladung Q durch 


Q=TY +=. (8) 


Alle Erhaltungsgr6Ben sind somit bestimmt, wenn das Transforma- 
tionsverhalten einer Feldfunktion fiir alle Symmetrieoperationen ge- 
geben ist. Speziell liefert die Realitat eines Feldes wegen (5a) und (6) 
unmittelbar das Verschwinden von Hyperladung, Barionenzahl, Ferm- 
ionenzahl und Strangeness. 


Aus (8) folgt, daB die Ganzzahligkeit der Ladung Q verlangt, daB fiir 
= ganzzahlig = gerade 
i . my, © (0) 
= halbzahlig = ungerade 


sein muB. Es ist also eine bestimmte Beziehung zwischen den physi- 
kalisch zuldssigen Transformationsverhalten gegentiber Drehungen im 
Ladungsraum und bei der Hyperladungs-Eichtransformation zu fordern. 
Nur fiir reelle Felder ist sie von selbst erfiillt, da reelle Felder sich nur 
nach eindeutigen Darstellungen D’ (¢ ganzzahlig) transformieren kénnen, 
weil die Matrizen nur dieser Darstellungen auf eine reelle Form ge- 
bracht werden kénnen*. Umgekehrt ergibt diese Tatsache auch, daB > 
sich nach zweideutigen Darstellungen 9‘ (¢ halbzahlig) transformierende 


* Dies 1a8t sich nachweisen, indem man untersucht, fiir welche Darstellungen 
es mdglich ist, eine Basis zu finden, die sich wie die konjugiert komplexe Basis 
transformiert. 
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Felder immer komplex, also eichinvariant sind, so daB sicher eine Er- 
haltungsgr6Be vom Typ (4) bzw. (6) existiert. Hanawa [3] hat im 
AnschluB an Racau [4] und basierend auf der Einfiihrung einer Paritat 
im Ladungsraum durch b’EspAGNAT und PRENTKI [J], [5] allgemein 
einen Zusammenhang zwischen dieser Paritat und dem Transformations- 
verhalten bei Hyperladungs-Eichtransformation definiert. Die Werte 


fiir my folgen danach gemaB my = — In P aus der Paritat P des Feldes 
es A 


im Ladungsraum. Dann ist die Einschrankung (9) fiir m;; damit aqui- 
valent, daB nur Felder zugelassen werden diirfen, die sich im Ladungs- 
raum wie Produkte von Spinoren mit den Paritaéten 7 und —z trans- 
formieren. Der SchluB versagt jedoch fiir reelle Felder, fiir die neben 
gerader auch ungerade Paritét vorkommen kann, aber keine Eich- 
transformation méglich ist. Die Einfiihrung einer Paritaét im Ladungs- 
raum liefert daher nicht die vollstandige Begriindung der Beziehung (9) 
und erscheint hinsichtlich reeller Felder nicht zweckmaBig. 

Die Barionenzahl wird festgelegt durch my =1 fiir alle Nukleonen 
und Hyperonen, dagegen m, =O fiir alle tibrigen Teilchen. Entspre- 
chend wahlt man fiir die Fermionenzahl m,;=1 fiir alle Fermiteilchen, 
dagegen m, = 0 fiir alle Bosonen [6]. 

Da die angestellten Uberlegungen sich auf freie Felder beziehen, 
braucht man auch die leichten Teilchen, bei denen ladungsunabhangige 
Wechselwirkungen nicht vorkommen, aus der Betrachtung nicht aus- 
zuschlieBen. Sie lassen sich als Ladungssinguletts auffassen mit my =0 
fiir neutrale (y,v) baw. my=-+2 fiir geladene Leptonen (e, w)*. Die 
Bedeutung gerade der betrachteten Invarianzen und zugehérigen Er- 
haltungssatze liegt dagegen in der Tatsache, da8 sie auch bei Einfiihrung 
von Wechselwirkungen in bekannter Weise [5], [6] ganz oder teilweise 
giiltig bleiben. 

SchlieBlich sei noch darauf hingewiesen, daB bei Feldern mit nicht 
. verschwindendem Ladungsspin die bekannte Unméglichkeit [9] einer 
Quantisierung von Klein-Gordon-Feldern mit Plusvertauschungsrela- 
tionen einfach einzusehen ist. Die Eigenschaft (3) wiirde dann namlich 


[x (x), ye (x')], = — 24 (x — x) oer” 
bzw. (10) 
[n'e*(x), ye. F(x —x') dee) 


erfordern, was fiir die Entwicklungskoeffizienten im Impulsraum 


[ale) ale"), = oes HC) und [D1 BIE], = — Say (14) 


oa" 


 * Vegi. z.B. [7]. 
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bedeutet. Die zweite dieser Beziehungen ist aber fiir gleiche Indizes 
unerfiillbar, da sie Summe zweier Operatoren mit positiven Eigen- 
werten bb*-+-b*b nicht gleich der negativen Einheitsmatrix sein kann. 
Ein entsprechender SchluB ist auch bei Feldern mit nicht verschwinden- 


dem Spin méglich. 2. 

“ Herrn Dr. E. Fick und Herrn Dr. W. Witp danke ich fiir Hinweise und — 
Diskussionen. Rs 
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Relativmessung integrierter Wirkungsquerschnitte 
fur den Kernphotoeffekt: Die Reaktion Ca“ (y, p) K** 


Von 
P. Brrx*, U. HEGEL, K. H. LINDENBERGER und D. Quirmann* 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 7. Dezember 1957) 


Das bei der Bestrahlung von Ca mit der Bremsstrahlung eines Betatrons aus dem 
Ca** entstehende K*8 wurde mit einem Szintillations-y-Spektrometer identifiziert. 
Aus einer Relativmessung gegen die gut bekannte C!?(y, )-Reaktion ergab sich 
der uber die y-Energie E bis 31 MeV integrierte Wirkungsquerschnitt zu (125 + 25) 
MeVmb. Die Auswertung beruht darauf, daB sich aus den Spektren der durch 
18mm Blei gefilterten und der ungefilterten Betatronstrahlung ein Differenz- 
spektrum erzeugen laBt, fiir das im interessierenden Energiebereich die Zahl der 
y-Quanten je Energieintervall ungefahr konstant ist. Durch Linearkombinationen 
mit anderen Konstanten lassen sich auBerdem Spektren annahern, die proportional 
zu 1/E oder 1/E* sind. Diese eignen sich fiir Relativmessungen der Integrale iiber 
o/E und o/E?. 


I. Einleitung 


Bei der theoretischen Behandlung des Kernphotoeffektes lassen sich 
die Integrale 


Ue (eae. on Ghee = [Gj kaae (4) 


und die daraus ableitbaren Energien o;,;/0_,; Voint/o-2 und .o.,/o2, 
besonders einfach interpretieren (siehe z. B. [17] und die dort angegebene 
Literatur). Dabei ist o(£) der Wirkungsquerschnitt fiir die y-Absorption 
eines Atomkernes in Abhangigkeit von der Quantenenergie E. Ex- 
perimentell miissen normalerweise die Integrale fiir die Teilprozesse 
(y, 2), (vy, p) usw. einzeln bestimmt werden. : 

In Teil II der vorliegenden Arbeit wird eine einfache Methode be- 
schrieben, mit der sich fiir zwei Kernphotoprozesse der Quotient solcher 
Integrale in guter Naherung mit der Bremsstrahlung eines Elektronen- 
beschleunigers messen laBt. Zundchst wird dabei die Ausbeute Y= 
foSdE der einen Reaktion relativ zur Ausbeute der anderen Reaktion 
bestimmt; dabei bezeichnet S das Bremsstrahlspektrum, dessen Maxi- 
malenergie E, mindestens 30 MeV sein sollte. Als zweites wird bei 
demselben E, gemessen, wie stark die fiir die Kernphotoreaktionen 
verantwortliche y-Strahlung durch einen Bleiabsorber geschwacht wird 


x Jetzt: Institut fiir Technische Kernphysik der Technischen Hochschule 
Darmstadt. 
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Wegen der Energieabhangigkeit der y-Absorption in Blei erhalt man 
daraus eine Information iiber die Quantenenergie der die Prozesse aus- 
lésenden y-Strahlung; diese reicht, wie in Teil II gezeigt wird, in den 
meisten Fallen aus, um die Relativwerte der drei Integrale (1) in guter 
Niherung aus den relativen Ausbeuten zu berechnen, ohne da8 iiber 
die Energieabhangigkeit der Wirkungsquerschnitte spezielle Annahmen 
notig sind. Selbstverstandlich ist das skizzierte Verfahren kein Ersatz 
fiir die Messung von o (E) etwa mit Hilfe der Photonendifferenzmethode ; 
wir glauben aber, daB es aus folgenden Griinden gelegentlich von Nutzen 
sein kénnte: 

4. Fiir diejenigen Kernphotoprozesse, bei denen sich die Photonen- 
differenzmethode aus Intensitaétsgriinden verbietet, ist es ein Gewinn, 
wenn auBer der iiblicherweise angegebenen Ausbeute noch die besser 
interpretierbaren integrierten Wirkungsquerschnitte ausgewertet werden 
kénnen, Als Beispiel legen wir in Abschnitt III eine Messung der 
Reaktion Ca*4(y, p) K* (relativ zu C#(y, m)C") vor*, deren Wirkungs- 
querschnitt bisher unbekannt war. Das Ca* hat nur 2% relative 
Isotopenhaufigkeit. Die Halbwertszeit des K* ist mit 22,4 Std un- 
bequem lang. Unsere Messungen wurden ferner mit einem Betatron 
durchgefiithrt, das sich zu dieser Zeit noch in einem provisorischen Zu- 
stand befand und deshalb nur einen Bruchteil der endgiiltigen y-Intensi- 
tat lieferte. 

2. Das Bremsspektrum S und die Grenzenergie EZ, miissen nur bei 
einer einzigen Einstellung des Beschleunigers annahernd bekannt sein; 
diese Kenntnis kann zudem durch eine Eichmessung an geeigneten 
Reaktionen gewonnen werden. Auf diese Weise sollten sich genaue 
Relativmessungen der Integrale (1), die nicht mit den Unsicherheiten 
der Photonendifferenzmethode behaftet sind, einfach durchfiihren 
lassen. Uber derartige Messungen an reinen Positronenstrahlern, fiir 
die sich die relativen Ausbeuten bequem iiber die Vernichtungsstrahlung 
mit einem y-Szintillationsspektrometer bestimmen lassen, soll demnachst 
in anderem Zusammenhang berichtet werden. 

Vorwegnehmen méchten wir das Ergebnis einer Eichmessung mit 
den Reaktionen C#(y, 2)C4 und Cu®(y, 2) Cu®, deren gut bekannte 
Wirkungsquerschnitte sich in ihrer Energieabhangigkeit stark unter- 
scheiden und die auf reine Positronenstrahler fiihren: Innerhalb der 
Unsicherheiten der Literaturwerte (Zitate s. Fig. 2) fanden wir, daB 
der Quotient der Ausbeuten bei Ey =32 MeV mit dem fiir ein Schiff- 
spektrum berechneten iibereinstimmt und da8 der daraus nach Teil IT 
ausgewertete Quotient der integrierten Wirkungsquerschnitte {odE 
richtig wird. 

* Bereits auszugsweise vorgetragen am 3. September 1956 auf dem Deutschen 
Physikertag in Miinchen [Phys. Verh. 7, 115 (1956)]. 
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II. Relativmessung integrierter Wirkungsquerschnitte 
Die Zahl der Kernphotoprozesse, die durch Bremsstrahlung erzeugt 
werden, ist proportional dem von der Schwellenenergie EF, bis zur 
Grenzenergie E, integrierten Produkt aus dem Wirkungsquerschnitt 
o(£) und dem Spektrum S(EF, E,)*: 
E, 
Y(E,) = f o(E) S(E, E,) dE. (2) 
Ey 
Die Einschaltung eines Absorbers mit der Dicke x) und einerAbsorp- 
tionskonstanten w(£) in den Strahl ergibt ein modifiziertes Spektrum 
T(E) - S(E, Ey) und reduziert die Zahl der Kernphotoprozesse ver- 
glichen mit (2) auf den Wert: 
E, 
D (Eo) Y (Ey) = J o(E) T(E) S(E, Ey) dE 
- (3) 
T(E) = exp (— u (E) %). 


mit 


Fig. 1 erlautert am Beispiel eines 35 MeV-Schiffspektrums und eines 
Bleiabsorbers mit x)= 20,5 g/cm?, daB es fiir Absorber mit hohem Z 
méglich ist, aus den Spektren S(Z) und T(E) - S(£) ein Differenz- 
spektrum (%)S — 7S) zu bilden, das zwischen 14 und 28 MeV y-Energie 
annahernd konstant ist; die empirisch zu bestimmende Konstante a 
hangt von x), aber kaum von £, ab und hat fiir das Beispiel von Fig. 1 
den Wert 0,345. In der Naherung, in der diese Konstanz erfiillt ist, 
gilt dann fiir zwei Kernprozesse a und 6: —- 


EB, E, 
foqdE f 6g (%S — TS) dE 
mM Et 


1 


_. Vi ae On 
a Y; hy DE (4) 


E, E, 
fo,dE fo%(%S —TS)dE 
E, a Gh 
Aus einer Messung von Y,/Y,, D, und D, 1laBt sich demnach das Ver- 
haltnis der integrierten Wirkungsquerschnitte berechnen. 

Fiir die in Fig. 2 gezeichneten typischen Wirkungsquerschnitte von 
Kernphotoprozessen kann auf der linken Seite von (4) die Grenze Fy 
durch die Schwellenenergie E; und E, durch E,—1 MeV ersetzt werden. 
Das wird durch eine Kontrollrechnung belegt, deren Ergebnisse in 
Tabelle 1 dargestellt sind: Y und D wurden fiir Schiffspektren mit £9 = 
35 MeV und 30 MeV berechnet und die gefundenen Werte in die rechte 
Seite von Gl. (4) eingesetzt. Als Reaktion 6 diente dabei stets Cu® 
(y, m)Cu®, als Reaktion a jeweils eine der drei tibrigen. Die sich 


x. S(E, E,) gibt die Zahl der y-Quanten je Energieintervall an; die absolute 
Normierung von S interessiert nicht, da im folgenden nur Verhaltnisse benutzt 
werden, die zu gleichen S(E£, Ey) gehéren. 


y ~Quanten je Energieintervall (willktirliche Einheiten) 
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ergebenden Zahlenwerte miissen mit den exakten V erhaltnissen der inte- 
grierten Wirkungsquerschnitte verglichen werden. Das Resultat des 
Vergleiches zeigt die oberste Zeile in Tabelle 1. Man sieht, daB fir 
E,=35 MeV die Fehler sehr klein [mb] 
sind und daB sogar fiir Ey = 30 MeV 8 
dasselbe %) noch brauchbare Ergeb- 

nisse liefert. Eine Anwendung der 


LC 0) Gin 


Wirkungsquerschnitt o 


70 20 30 [MeV] 
y - Energie E 


7 Cu 8/; yn) Cu 


a) 
$ 
S 

S 60 
8 

200 Si 
O345 5-15 > 
S 

700 <2 
= 

0 

0 10 20 30 MeV 70 20 _ 230 [Mei 
y ~ Energie E y —Lnergie E 
Fig. 4 Fig. 2 


Fig. 1. Herstellung eines Differenzspektrums mit annaéhernd konstanter Quantenzahl je Energieintervall. 

TS ist ein 35-MeV-Schiffspektrum hinter +) = 20,5 g/cm? Blei. Fiir das in T=exp(—% 9) benutzte (E) 

wurde zu den bei SreGBAHN [28] tabellierten Werten eine nach den Angaben von MonTAaLBetti, Katz und 

GoLDEMBERG [22] abgeschatzte Kernabsorption addiert. Die mit 0,345 S bezeichnete Kurve zeigt das mit 

einem Faktor 0,345 multiplizierte urspriingliche Spektrum, die Konstante 0,345 wurde empirisch so bestimmt, 
daB (0,345 S — TS) zwischen 14 MeV und 28 MeV annihernd konstant ist 


Fig. 2. Einige typische Kernphotoeffekt-Wirkungsquerschnitte. Fiir die in der Figur dargestellten Wir- 

kungsquerschnitte wurde die im Text erlauterte Kontrollrechnung durchgefiihrt, deren Ergebnisse in Ta- 

belle 1 gegeben werden. Literatur: zu C*#(y, m)C™: [3]; zu F'*(y, n)F1®: [10]; zu S®°(y, np-+ d) P®°: [16] 
und [15]; zu Cu®?(y, 2) Cu®®: Mittelwert [5] und [27] 


Methode und dieselbe Wahl der Integrationsgrenzen erscheint also in 
solchen Fallen gerechtfertigt, in denen man annehmen kann, daB der 
Wirkungsquerschnitt der beteiligten Reaktionen nicht allzusehr von 
den in Fig. 2 gegebenen Beispielen abweicht. Einen Hinweis, wieweit 
dies der Fall ist, liefert jeweils D, aus dem sich die mittlere Energie 
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Tabelle 1. Evgebnisse dey Kontrollrechnung 


y ea 30 MeV 
ProzeB am: 
f og 4E/f ogy dE +1% OMnvin 3% 2 Jom elie — 6% 
f (Ga/E) dE] f (ocy/E) dE 0% Oyo evo 5 eh Oona On 
J (¢g/E) dE/f (ocy/E®) dE 0% | 0% She | ee SO le et 4 Dull om 


Die oberste Zeile der linken Halfte gibt den prozentualen Fehler der Naherungs- 
formel (4) an, wenn Y und D fiir ein Schiffspektrum mit Ey, = 35 MeV berechnet 
werden. Als Reaktion a ist jeweils einer der in Fig. 2 dargestellten Prozesse an 
C, F oder S, als Reaktion 6 der ProzeB an Cu angenommen. Fiir E, ist die Schwellen- 
energie E,, fiir E, die Energie E)—1 MeV gesetzt. Dabei ist diese Festlegung 
von FE, belanglos, wenn der Wirkungsquerschnitt bereits unterhalb E,—41 MeV 
vernachlassigbar klein wird, wie dies z.B. bei den Reaktionen an Cu, F und S der 
Fall ist. Die rechte Halfte der oberen Zeile gibt die entsprechenden Werte, wenn 
ohne Anderung der Konstanten %)=0,345 und unter Beibehaltung von Bo = 
£,—1 MeV ein Schiffspektrum mit E,=30 MeV benutzt wird. — Die beiden 
iibrigen Zeilen geben die Ergebnisse analoger Rechnungen fiir f(o/E) dE und 
J (o/E) dE. Konstanten: «_, = 0,525; a, = 0,120. Integrationsgrenzen wie bei fo dE. 


der den ProzeB auslésen- 
den Quanten abschatzen 
14Bt. Die Kontrollrech- 
nung erfaBt naturgemaB 
nur die prinzipiellen Fehler 
der Methode, zu denen in 
der Anwendung noch die 
-MeBfehler von Y,/Y¥,, D, 
und D, hinzutreten. 
Andere Linearkombi- 
nationen von S und TS, 
bei denen die Zahl der 
Quanten je Energieinter- 
_vall ungefahr proportional 
1/E bzw. 1/E? ist, konnen zur 
Bestimmung der Integrale 
| (o/E) dE und f (o/E*) dE 
benutzt werden. Fiir ein 
Schiffspektrum mit Ey= 0 Ps w 30 MeV 
35 MeV und einen Bleiab- y -Energie E 
sorber mit %)—=20,5 g/cm? Fig. 3. Herstellung eines Spektrums, in dem die Zahl der 


. : y-Quanten je Energieintervall annahernd proportional zu 
Dicke geben die Kom- 1/E baw. 1/E* ist. Dargestellt sind die Differenzspektren 

inationen (0 Sees. (0,525 S—TS) und (TS—0,120 S), zum Vergleich auBer- 
YB ae (0,525 ) dem die jeweils bei 28 MeV normierten Funktionen 1/£ und 
bzw. (TS—0,120S) den 4/E*. OrdinatenmaBstab wie in Fig. 1 


00 


y-Quanten je Lnergieintervall (willkiirliche Einheiten) 
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gewiinschten Verlauf. Diese Differenzspektren sind in Fig. 3 zusammen 
mit den Funktionen 1/E und 1/E? dargestellt; man erkennt eine recht 
gute Ubereinstimmung. Fiir den Vergleich zweier Reaktionen erhalt 
man Formeln, die der Gl. (4) entsprechen. Mit diesen wurde eine der 
oben besprochenen analoge Kontrollrechnung durchgefiihrt, deren Ergeb- 
nisse in den beiden unteren Zeilen von Tabelle 1 aufgefiihrt sind. Auch 
hier liefert die Methode bei Beriicksichtigung der fiir (4) angege- 
benen Einschrankungen zufriedenstellende Resultate. 


III. Die Reaktion Ca“*(y, p) K* 
1. Vorbemerkung 

Die Absorption eines y-Quants durch einen Kern in dem Energie- 
bereich der Riesenresonanz hat vorzugsweise die Emission eines ein- 
zelnen Neutrons oder Protons zur Folge. Im Falle des Ca*®-Kernes 
ist dabei die Ausbeute an Photoprotonen um ein Mehrfaches gréBer als 
die an Photoneutronen [13]. Das ist verstandlich, da fiir diesen neu- 
tronenarmen Kern die Bindungsenergie des Neutrons um 7,7 MeV iiber 
der des Protons liegt, und auch der die Emission von Protonen behin- 
dernde Coulomb-Wall diese Differenz nicht aufzuheben vermag. Am 
A*, bei dem die (y, ”)-Schwelle 2,2 MeV niedriger als die (y, £)-Schwelle 
liegt, haben iiberraschenderweise MCPHERSON, PEDERSON und Katz[2/] 
ebenfalls einen absolut und relativ zum (y, )-ProzeB ungewoéhnlich 
groBen (y, #)-Wirkungsquerschnitt gefunden. Daher erschien es von 
Interesse, den (y, #)-ProzeB auch am Ca* zu untersuchen, das ahnliche 
Bindungsenergien wie das A* hat und fiir das zudem der (y, ) -Wirkungs- 
querschnitt von GOLDEMBERG und Katz [8] abgeschatzt worden ist*. 

Die Reaktion Ca**(y, p) fiihrt auf das K*, einen #--Strahler von 
22,4 Std Halbwertszeit. Sie ist zuerst von JoyeT [14] durch chemische 
Abtrennung des Kaliums und f-Zahlung nachgewiesen worden. In der 
vorliegenden Arbeit haben wir das K* an seinen charakteristischen 
y-Linien identifiziert. Ausbeute und integrierter Wirkungsquerschnitt, 
die einen Schlu8 darauf zulassen, ob die Photoprotonenemission auch 
beim Ca* anomal haufig ist, waren bisher nicht bekannt. 


2. Experimentelle Anordnung 
Den Aufbau der Bestrahlungsanordnung zeigt Fig. 4. Die Ver- 
wendung des Bleiabsorbers im y-Strahl erfordert eine gute Strahl- 
kollimation, um die Zahl der Quanten, die im Absorber einen Compton- 
Proze8 machen und trotzdem noch die Probe erreichen kénnen, ver-— 
nachlassigbar klein zu halten. Das Betatron** war auf E,=32 MeV 
eingestellt. 


* Vgl. zu diesem Absatz die Tabelle 2 am Schlu8 der Arbeit. 
*x 35 MeV-Betatron der Siemens-Reiniger Werke AG. 
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Die Bremsstrahlintensitaten bei den einzelnen Versuchen wurden 
tiber die C4-Zahlraten jedesmal mitbestrahlter Polystyrolscheiben (vel. 
Fig. 4) aneinander angeschlossen. Fiir diese Messungen haben sich 
MethandurchfluBzaihler bewahrt. Der zeitliche Verlauf der Intensitiit 
wahrend einer Bestrahlung wurde durch eine Ionisationskammer 
verfolgt. 

Als Probe dienten jeweils etwa 50g CaCO,* im natiirlichen Iso- 
topengemisch. Dadurch lieB sich Yo,/Yo an ein und derselben Probe 


EZ Paratiin Ble/ 


/Tagnet 


Slerabsorber 
/Tonitorscheibe 
Austrittsfenster ; 


Target 


Kolhimator 


0 50 700 730 cm 


Fig. 4. Bestrahlungsanordnung. Austrittsfenster: Glas; 4mm dick. Monitorscheiben: Polystyrol; 4,3 mm 
dick; 47,5 mm Durchmesser. Bleiabsorber: 20,5 g/em?; 40 mm Durchmesser 


messen. Die Aktivitat der Probe wurde mit einem Szintillations-y- 
_Spektrometer gemessen. Der Detektor war ein Na J(T1)-Kristall von 
11/,’’ Durchmesser und 1’’, spater 2” Héhe auf einem Dumont-Multiplier, 

Typ 6292. Bei den ersten Experimenten wurde ein Proportionalver- 
starker Modell 100 [6] und ein Einkanaldiskriminator [12] benutzt, 
spater ein kommerzieller Impulshéhenanalysator [//]**. Die Ca-Probe 
war bei 3,8 cm Durchmesser 3,2 cm hoch und befand sich zur Messung 
in einem Polystyroltépfchen mit f-dicken Wanden, das zentriert so 
auf das Multipliergehause aufgesetzt war, daB sich die Bodenflache der 
Probe 11 mm iiber der Kristalloberseite befand. 


3. Ergebnisse 


a) y-Spektren und Halbwertszeiten. Beispiele fiir Spektren, die in 
der beschriebenen Anordnung gemessen wurden, zeigen Fig. 5c und d. 
Fiir die Berechnung der Zahlrate 2(0) bei Bestrahlungsende aus den 
registrierten Impulszahlen wurden folgende Halbwertszeiten benutzt: 
20,26 min fiir C" ([3}) und 22,4 Std fir K% ([J], [74], [19], [23], [26]). 


_ * Firma Merck; p.a.-Substanz. 
_ *k Hersteller Sunvic, Ltd., Modell Ia. 
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Fig. 6 zeigt, daB bei unseren Messungen der Abfall der Aktivitat in 
den K43-Linien mit einer Halbwertszeit von 22,4 Std iibereinstimmt, 
wenn die im Anhang in den Absatzen c und d beschriebenen Stor- 
aktivitaten abgezogen werden. 


kK NS =e Yp— 


\\5#% 
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g 
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Fig. 5a—d. K‘**-Zerfall und gemessene Spektren. a K**-Zerfallsschema. Fiir die 6-Komponenten ist die 
Haufigkeit pro Zerfall nach einer Arbeit von Linpevisr und MircHett [19] eingetragen. Fir die y-Linien 
sind Energie in keV und relative Haufigkeit, bezogen auf die 374 keV-Linie, nach BENczER-KOLLER, 
SCHWARZSCHILD und Wu [4] angegeben. Die Energien der beiden starksten y-Linien sind den Messungen 
von BAckstr6m und Linpgvist [2] entnommen. b y-Spektrum des K*%-Zerfalls. c Gemessenes K4%-Spek- 
trum. Die CaCO;-Probe wurde bei diesem Versuch nicht in der Geometrie der Fig. 4 bestrahlt, sondern befand 
sich direkt vor dem Austrittsfenster des Betatrons. Die Abszisse gibt die Kanalnummern des Impulshéhen- 
analysators an, wobei wegen einer Vorspannung des Analysators Kanal 0 nicht der y-Energie 0 entspricht. 
Die Ordinate gibt die Zahl der zwischen 333 und 1089 min nach Bestrahlungsende je Kanal gezihlten Im- 
pulse. Die im Text und in Fig. 6 erwahnten Spektrumsbereiche sind eingezeichnet. d Spektrum der Ver- 
nichtungsstrahlung des C™ aus derselben CaCO,-Probe und vom selben Versuch wie bei c. Zahlintervall 16 
bis 34 min nach Bestrahlungsende. Das K**-Spektrum ist abgezogen 


b) Relative Ausbeute Yc,/Ye. Der Quotient der Zahlraten bei Be- : 


strahlungsende ist mit dem gesuchten Verhaltnis der Ausbeuten durch 
die Beziehung verkniipft : 


ca (0)[4c (0) = (Neal Ne) (IcalZc) (WealWe) - (YealYo) . (5) 
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Als Indizes sind der Einfachheit halber die Ausgangselemente ange- 
geben. Die Bezeichnungen werden in den folgenden Absiitzen erlautert. 

Nca/Nc ist das Verhaltnis der Zahl der Ca44- zur Zahl der C!2-Kerne 
in der Probe. Fiir das C!® wurde eine relative Isotopenhaufigkeit von 
98,89 % [25], fiir das Ca von 2,10% (Mittel aus [24] und [32]) zu- 
erunde gelegt. 
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Fig. 6. Abfallkurve der K**-Aktivitat. Aufgetragen sind die Zahlraten in den in Fig. 5c mit A und B be- 
zeichneten Spektrumsbereichen. Die Gerade wurde entsprechend einer Halbwertszeit von 22,4 Std einge- 
zeichnet. Es handelt sich um dieselbe Probe und denselben Versuch wie bei Fig. 5c und d. Der Nulleffekt 
ist abgezogen, wegen der Korrekturen auf eine 2, 4 Std- und auf eine langlebige Stéraktivitat s. Anhang 


Die GréBe J ist definiert durch die Gleichung 
I=A/f i(t) exp(—Ad dt, 
0 


_ wobei —t=r den Anfang, ¢=0 das Ende der Bestrahlung bezeichnet ; 
4 ist die Zerfallskonstante der betrachteten Aktivitat, 7(¢) der Strom 
der Ionisationskammer. 

_ Wo, und We sind die Wahrscheinlichkeiten, daB der Zerfall eines 
K4. bzw. C"-Kernes vom Detektor nachgewiesen wird. Von dem ge- 
samten Spektrum wurden fiir die Auswertung der relativen Ausbeute 
Y.,/Yo nur die Bereiche B und C der Fig. 5 benutzt. Fiir diese Bereiche 
ist W bis auf geringfiigige, unten erwahnte Korrekturen das Produkt 
bw aus der Wahrscheinlichkeit b, daB bei einem Zerfall ein Quant der 
Energie E emittiert wird, und der Photoansprechwahrscheinlichkeit w, 
daB dieses Quant als Impuls in der Photolinie gezahlt wird. Mit-den 
im folgenden Abschnitt diskutierten Daten erhielten wir W,/Wo= 
0,39, 4% fiir den 11/,” x 2” Kristall. ; 5 
Z. Physik. Bd. 150 31 
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Fig. 5b erlautert, daB die experimentell gefundene Linie B aus zwei nicht 
aufgelésten Komponenten von 591 und 619 keV besteht. In guter Naherung* ist 
deshalb Wea = w°91b59! + w6l9h619, Die GréBen b8!° und b°*! lieBen sich nicht direkt 
aus der Literatur entnehmen. Daher wurden die relativen Intensitaten der y- 
Linien benutzt, die BENczER-KOLLER, SCHWARZSCHILD und Wu [4] angeben. 
Den Messungen der f-Verzweigungsverh4ltnisse von LINDQVIST und MITCHELL [19], 
die damit nicht gut vereinbar sind, wurde lediglich entnommen, daB 1,6% der 
K43-Zerfalle zum Grundzustand des Ca‘%, 0% zu dem 374 keV-Niveau fiihren. 
Man erhalt so b19=0,732 und b9%l1—0,184 mit einer geschatzten Unsicherheit 
von 2%. Die GréBe bc hat den Wert 2,00, da C™ ein reiner Positronenstrahler 
ist und Dreiquantenzerfalle vernachlassigt werden kénnen. Die Photoansprech- 
wahrscheinlichkeiten w®!, w9 und wco=w*!! fiir die y-Linien des K* und die 
Vernichtungsstrahlung des C™ wurden mit Hilfe von Literaturangaben [9], [20], 
[28] unter vereinfachenden Annahmen berechnet; es ergab sich wt: wl; wl9 — 
1:0,839:0,78;. Die Zulassigkeit des benutzten Rechenverfahrens fiir unsere Zahl- 
geometrie wurde durch Intensitétsmessungen an den y-Linien des J¥® (386 keV 
und 667 keV; Intensitatsverhaltnis 100:97) gepriift**. Die gemessenen und ge- 
rechneten Werte stimmten auf 2% iiberein. Eine entsprechende Kontrolle konnte 
am K‘4* unter Verwendung des bisher nicht benutzten Bereichs A (s. Fig. 5c) 
durchgefiihrt werden. Hier betrug die Ubereinstimmung 4%. 


Zur Bestimmung von Y¢,/Yc wurden fiinf Einzelexperimente durch- 
gefiihrt. In vier Fallen erfolgte die Bestrahlung in der in Fig. 4 dar- 
gestellten Geometrie, in einem Fall befand sich die Probe unmittelbar 
am Austrittsfenster des Betatrons. Mit den diskutierten GréBen ergibt 
sich als Mittelwert fiir die relative Ausbeute: 


Yoal Yo = 3,24 +10%. 


c) Schwdchung der Ausbeute durch den Bleiabsorber: De, und De. Die 
Schwachung der Ausbeute von Ca**(y, p) K*#? durch den Bleiabsorber 
wurde nicht direkt, sondern relativ gegen die Schwachung der Ausbeute 
von Cl?(y, m)Cl gemessen, indem untersucht wurde, wie sich Y,/Yo 
bei Vorschalten des Absorbers anderte. Zur Auswertung der relativen 
Schwachung De,/De wurden die Bereiche A, B und C der Fig. 5 be- 
nutzt. Als Mittelwert aus vier Messungen ergab sich De,/Dce=1,055 + 
4%. Mit*** D- =0,262+0,5% folgt Do, =0,276+4%. Aus diesem 
Wert 1aBt sich abschatzen, daB der Schwerpunkt des Ca‘4(y, p)-Wir- 
kungsquerschnittes bei etwa 22 MeV liegt. Die Anwendung von Gl. (4) 
erscheint deshalb im vorliegenden Fall gerechtfertigt. 


* Zu beriicksichtigen war noch: 1. Die Stérung des Bereiches B durch das 
Compton-Kontinuum der sehr schwachen 1005 keV-Linie des K*, 2. die Ab- 
sorption in Probe und Halterung und 3. der Einflu8 der Grenzen des Zahlbereiches. 

** Fiir die Durchfiihrung dieser Untersuchung im Rahmen einer GroBprakti- 
kumsarbeit danken wir J. SCHEER. 

*** Die hohe Genauigkeit beruht auf gesonderten Messungen von C. SALANDER, 
doch lagen die im Rahmen dieser Arbeit gewonnenen Werte innerhalb ihrer Fehler- 
grenzen beim gleichen Zahlenwert. 
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a) Integrierter Wirkungsquerschnitt fiir Ca**(y, p)K*. Nach den Aus- 
fiihrungen in der Einleitung und in Teil II lassen sich mit den MeB- 
werten die verschiedenen Integrale iiber den Wirkungsquerschnitt und 
die daraus ableitbaren Energien berechnen. Wir beschranken uns auf 
die Angabe des integrierten Wirkungsquerschnitts, da dieser mit Er- 
gebnissen anderer Autoren verglichen werden kann. 

Aus (4) ergibt sich unter Beriicksichtigung der bei Tabelle 1 ge- 
machten Anmerkungen 


31 MeV 31 MeV 


f oca(E) dE] f o¢(E) dE = 2,6, +0,5. 
E; Ey 
Mit dem Wert 


f oc(E) dE = 46,8 MeVmb + 7% 
Ey 


nach BARBER, GEORGE und REAGAN [3] folgt daraus: 


31 MeV 


J oca(E) dE = (125 +25) MeVmb. 
Et 


Tabelle 2, in der einige MeBwerte fiir die (y, )- und (y, p)-Prozesse an 
A*, Ca#® und Ca* zusammengestellt sind, zeigt, daB der (y, p)-Wir- 
kungsquerschnitt des Ca*4 durchaus nicht tiberraschend groB ist. 


Tabelle 2. (y, )- und (y, p)-Prozesse an_A*, Ca*? und Ca 


Schwelle | Integrations- +, (E) dE 
Kern | ProzeB Ey grenze Eg | F , Autoren 
) (MeV) (MeV) (MeVb) 
(ym) 9,8 24 035 | [22] 
At | 25 0,23 [7] 
(y, P) 42,0) *f "25 0,54 [27] 
(y, 2) 16,0 23 0,06. bes) 
Cate 24, 5 0,065 [29] 
(y, P) | yeaa 28 0,44 [13] 
2 ee Aa ee oe ee ee ee eee 
(y, ”) AAg2 etwa 18 (0,27) [8] 
ts diese 
(y, P) 12,2 31 0,12 | Arbeit 


Die Bindungsenergien EF, sind einer Arbeit von WAPSTRA [30] entpommen, 
Der Wert fiir fa(y, 2) dE des Ca* wurde nach der Angabe von GOLDEMBERG und 
Katz [8] abgeschatzt und kann wohl als untere Grenze aufgefaBt werden. 


tlhe 
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4. Anhang: Stérende Reaktionen 


a) Cat4(y, np + d) K*; Cats (y, p) K#2. Durch den Nachweis der K*-Aktivitat 
mit einem y-Spektrometer wurde gegen die K*?-Aktivitat diskriminiert. Die 
K43-y-Linien werden dabei nur durch die Compton-Verteilung der 1,5 MeV- Quanten 
gestért, die bei 18% der K**-Zerfalle auftreten [37]. 

Es wurde abgeschatzt, daB die erste Reaktion etwa !/, der Ausbeute, die zweite 
Reaktion etwa die gleiche Ausbeute hat wie der ProzeB Ca**(y, p) K*. Daraus 
folgt, daB die beiden Stérungen die Werte von Y¢,/Y¢ und De,/D¢ héchstens 
um 0,5% verfalschen kénnen. 


b) Cat#(n, p) K*%. Um die durch diese Reaktion erzeugte K*-Aktivitaét ex- 
perimentell abzuschatzen, wurde die CaCO,-Probe gegen eine (NaPO3),-Probe aus- 
gewechselt. Es zeigte sich, daB die analoge Reaktion P*!(, p) an dem (verglichen 
mit Ca‘3) 700mal haufigeren P*! zu einer meBbaren Si*!-Aktivitat fiihrte. Fir die 
Abschatzung wurde angenommen, da sich der NeutronenfluB in der Probe durch 
das Auswechseln nicht andert und da die (», p)-Wirkungsquerschnitte am P*! 
und Ca‘’ gleich sind. Diese Annahme liefert wahrscheinlich eine obere Grenze 
fiir die stérende Reaktion Ca‘’(n, p) K**. Die (y, m)-Ausbeuten an Na und P sind 
namlich gréGer als die an Ca und C; auBerdem liegt die (n, p)-Schwelle am P*t 
niedriger als am Ca**. Eine Messung mit und ohne Bleiabsorber ergab, da héch- 
stens 0,2% der gebildeten K4*-Kerne durch die (”, p)-Reaktion entstanden sein 
k6nnen. 


c) Srs8(y, 2) Sr87™(?). Besondere Aufmerksamkeit wurde einer schwachen 
Fremdaktivitat gewidmet, deren bei etwa 380 keV legende y-Linie mit 2 bis 3 Std 
Halbwertszeit abfiel. Bereits Joyer [1/4] hatte bei der Bestrahlung von Ca und 
CaO eine schwache Storaktivitat mit ahnlicher Halbwertszeit gefunden, deren 
Starke von der Herkunft des benutzten Probenmaterials abzuhangen schien. 
Energie und Halbwertszeit der St6rung bei unseren Versuchen lieBen eine gering- 
fiigige Strontium-Verunreinigung vermuten, die durch (y,)-Proze8 an dem 
82,7%-Isotop Sr 8 die 2,8 Std-Aktivitaét des Sr§7™ liefern wiirde. Wir haben daher 
einer bestrahlten Probe aus dem von uns benutzten CaCO, Strontiumtrager zu- 
gesetzt, das Ca mit K,[{Fe(CN),] gefallt und das Sr als Carbonat abgetrennt. Der 
Sr-Niederschlag wurde einmal umgefallt. Die so erhaltene Sr-Fraktion zeigte eine 
einzige y-Linie bei 390-+10 keV, die mit einer Halbwertszeit von 2,4 Std abfiel. 
Mittelwerte aus der Literatur fiir die Energie und Halbwertszeit der Sr8?™-y-Linie 
sind 388 keV und 2,84 Std. Die Zuordnung der Stéraktivitat zu Sr8?7™ ist damit 
wahrscheinlich. An den Zahlraten des K*’ im Bereich 4 (Fig. 5) sind entsprechende 
Korrekturen angebracht worden, die je nach der MeSdauer zwischen 0,1% und 
5% betrugen. 

Die Zuordnung zu Sr’?™ jist auch mit den Beobachtungen von Joyvet, der die 
Aktivitat mit 6-Zahlung nachwies, vereinbar, da die fragliche Linie zu 28% kon- 
vertiert ist. Unter der sicher iibertriebenen Annahme, daB alle von YERGIN und 
FasricanpD [33] am Sr*8 durch Neutronennachweis gemessenen (y, 7)-Prozesse 
zum metastabilen Niveau fiihren, wiirde sich als untere Grenze fiir die GréBe der 
Verunreinigung ein Gewichtsverhaltnis Sr zu Ca von 2: 1074 ergeben. 


d) Langlebige Storaktivitét. Beim Verfolgen der Abfallkurven iiber langere 
Zeit zeigte sich eine in den Bereichen A and B verschiedene Abweichung der — 
Halbwertszeit von 22,4 Std, die wir nicht zum Teil durch eine andere Halbwertszeit 
des K* zu erklaren versucht, sondern ganz einer langlebigen Stéraktivitat zuge- 
schrieben haben. Im Beispiel der Fig. 6 ist diese mit 1,9 Impulsen je Minute im 
Bereich A‘und mit 1,4 Impulsen je Minute im Bereich B abgezogen worden. Fiir 
die Auswertung von Y@,/Yo und De¢,/De spielte diese Korrektur keine Rolle. 
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Theorie der Vielfachstreuung polarisierter Elektronen 
Von 
B. MUHLSCHLEGEL und H. KoPpPE 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 7. Dezember 1957) 


Es wird eine Theorie der Vielfachstreuung polarisierter Fermi-Teilchen an isotropen 
Streuzentren entwickelt und fiir Elektronen mit Hilfe der Kleinwinkel-Naherung 
naher durchgefiihrt. Damit kann die Anderung der Polarisation bei Streuung an 
einer Folie und die Eigendepolarisation eines radioaktiven Praparates berechnet 
werden. 


I. Einleitung 


Wie man seit kurzem weiB, sind die beim f-Zerfall entstehenden 
Fermionen longitudinal polarisiert. Dadurch haben Versuche, bei denen 
die Elektronenpolarisation eine Rolle spielt, groBe Bedeutung gewonnen. 
Das Verhalten der Polarisation im Falle der Einzelstreuung oder der 
Bewegung in schwach veranderlichen Feldern ist bekannt*. Es ist aber 
notwendig, auch den Einflu8 der Vielfachstreuung auf den Spin der 
Teilchen zu untersuchen. 

Einen unmittelbaren AnlaB hierzu bieten die Experimente von 
HEINTZE [1], die sich mit der Messung der longitudinalen Polarisation 
beschaftigen. Da man mittels einer als Analysator benutzten Einzel- 
streuung nur den zum Impuls senkrechten Anteil P, des Polarisations- 


vektors P nachweisen kann, ist es zunachst einmal notwendig, P aus 
der Impulsrichtung herauszudrehen. Dies geschieht bei HEINTzE durch 
Ablenkung des Elektronenstrahls durch Vielfachstreuung. Da diese 
Ablenkung hauptsachlich infolge vieler Einzelstreuungen um sehr kleine 
Winkel zustandekommt, bei denen sich das Elektron (oder Positron) 
anschaulich in einem verhaltnismaBig groBen Abstand von den Atom- 
kernen in einem schwach veranderlichen Feld bewegt, benutzte HEINTZE 
die plausible Hypothese, daB die Wirkung der Vielfachstreuung die 
gleiche ist wie die einer Ablenkung um denselben Winkel im kon- 
stanten elektrischen Feld (die Ablenkung im Zylinderkondensator wurde 
bekanntlich zuerst von FRAUENFELDER [2] verwendet). 

Diese Hypothese des ,,elektrostatischen Mitdrehens‘‘ wird hier nach- 
gepriift. Dabei stellt sich heraus, daB sie eine gute Naherung ist, daB 
aber doch gewisse Abweichungen auftreten. Diese haben einen doppelten 


* Wir verweisen auf die zusammenfassenden Berichte von ToLHOEK [3] und 
WOLFENSTEIN [4]. 


Theorie der Vielfachstreuung polarisierter Elektronen 475 


Grund: Erstens dreht sich der Spin im Mittel etwas weniger als im 
elektrostatischen Feld (der entsprechende Faktor ist abhangig vom 
Ablenkungswinkel @ und der Schichtdicke). Zweitens sind die Spin- 
drehungen der in eine bestimmte Richtung abgelenkten Elektronen nicht 
alle gleich. Man kann nur das Mittel beobachten, und so ergibt sich eine 
geringfiigige Depolarisation. 

Eine weitere Frage, die kurz behandelt wird, ist die Eigendepolarisa- 
tion des Praparates. Da dieses eine endliche Dicke hat, sind dem Strahl 
der Elektronen, die das Praparat in einer bestimmten Richtung ver- 
lassen, solche beigemengt, die — bei einem Zerfall zunichst in eine 
andere Richtung emittiert — durch Vielfachstreuung im Praparat ab- 
gelenkt worden sind, und demzufolge eine etwas kleinere longitudinale 
Polarisation haben. 

Den Rechnungen liegt die von WALDMANN [5] angegebene Verall- 
gemeinerung der Boltzmannschen StoBgleichung zugrunde. Da das 
entstehende Gleichungssystem sehr kompliziert ist, ist es notwendig 
(und sinnvoll), zur Kleinwinkel-Naherung iiberzugehen. Hierbei wird 
weitgehend von der Theorie von MOLIERE [6] (vgl. auch BETHE [7}) 
Gebrauch gemacht. 


II. Einzelstreuung polarisierter Elektronen 


Wir betrachten zunachst ein nichtrelativistisches Teilchen vom 
Spin $, der Einheitsvektor § gebe die Spinrichtung an. Bei statistischen 
Fragestellungen erwartet man Aussagen iiber die Wahrscheinlichkeits- 
verteilung w(s) der verschiedenen Spinrichtungen. Mit dieser Ver- 
teilungsfunktion kann man Mittelwerte bilden, z.B. 


P= { $w(s)ds. 
Quantenmechanisch wird der Spin durch eine zweikomponentige 
ae esunktion beschrieben. In diesem Fall stellt sich heraus, daB der 
“Vektor P die Richtungsstatistik des Spins bereits erschépfend be- 


schreibt: Verschiedene Funktionen w(S), die zum gleichen Wert von P 
fiihren, sind experimentell nicht zu unterscheiden. Als Mittelwert 


iiber verschieden gerichtete Vektoren vom Betrag 1 ist | P|=PS1. 


Man nennt P den Polarisationsvektor und P den Polarisationsgrad. 
P=1 heiBt, daB ein ,,reiner Fall vorliegt, der sich durch eine Eigen- 
funktion beschreiben l4Bt. Der allgemeine Zustand wird durch die 
Dichtematrix 
i W(P) =4(1 + P-2) (1) 


charakterisiert, wobei o,, 0,, 0, die Paulischen Spinmatrizen sind. Fiir 
P=1 ist W ein Projektionsoperator, d.h. es gilt W7=W. 


ii 
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Es werde jetzt ein Elektron vom Impuls k und mit dem Polari- 
sationsvektor P an einem festen Streuzentrum gestreut. Wir fragen 
4. nach der Wahrscheinlichkeit w (R’, k, P), daB es bei der Streuung den 
Impuls k’ bekommt, und 2. nach dem Polarisationsvektor P’ wenn es 
nach der Streuung den Impuls k’ hat (P’ ist also eine Funktion von 


P, k und k’). Die beiden Fragen werden beantwortet mit Hilfe der 


Ubergangsamplitude A: 

w (k’, k, P) W(P") = Alk’, k) W(P) At (B, B)- (2) 
Die Spin-Bahnkopplung des Elektrons, die eine Anderung von P bei 
der Streuung bewirkt, ist ein relativistischer Effekt. Wir miissen 
demnach mit den vierkomponentigen Diracschen Eigenfunktionen 
rechnen. Man kann aber trotzdem die (zweikomponentige) Gl. (2) 


> 


benutzen, muB aber folgendes beachten: Die Definition von P ist im 
relativistischen Fall eine Frage der Konvention. Fiir jede médgliche 
Definition gibt es zugehérige Matrizen A und einen Operator », dessen 
Erwartungswert gleich P ist, mit dessen Hilfe man also die Komponenten 
von P durch die Erwartungswerte von o ausdriicken kann, und um- 
gekehrt. Wir benutzen die zweckmaBige Definition von TOLHOEK [3]. 
In diesem Falle ist A die von Mort berechnete Transformationsmatrix 
fiir die ,,groBen Komponenten“ {s. unten Gl. (7)], und es gilt 


TL Ee elke 
= m? m(E +m) ~ (3) 


Diese Gleichung gestattet den Polarisationsvektor P des einlaufenden 
Strahls aus den von der Theorie des f-Zerfalls gelieferten Erwartungs- 
werten von o zu berechnen. Der Impuls liege in der z-Richtung. In 
diesem Fall ist fiir ein B-Elektron nur <o,) von Null verschieden, und 
nach (3) wird dann ebenfalls nur P=0 und gleich <o,), weil E/m— 
R?/m(E +m) =1. 
Die Tolhoeksche Definition der Dichtematrix lautet: 

2 


AG ALE wiAte 4G. (4) 


Dabei sind alle Operatoren (einschlieBlich der o in W) als vierzeilige Dirac-Matrizen 
> 


> . 
za verstehen. A,(k)=(E+%-+k-+mf)/2E ist der Projektionsoperator der Zu- 
stande positiver Energie, A, (0) = en projiziert im Ruhsystem. Es besteht die 


Beziehung . 
— 2 Ace pry 
rah = A,— An. (5) 
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| Es gilt Spur (D)=1; fir P=1 ist D ein Projektionsoperator. Gl. (3) folgt un- 
mittelbar aus (4). (Andere mégliche Definitionen von P wiirde man erhalten, 
wenn man in (4) fiir (1+ )/2 einen anderen Operator O einsetzt.) 


Die Eigenfunktion eines Streuzustandes ist: 


ne —- ik 
paadt ry 10 Fae (6a) 
Y 
Daraus folgt die zu (2) analoge Beziehung 
> SO > oo > > — 
w(k’,k, P) Di, B = A, (h’) T(k’, k) D&B T*(h’, R) Ay(h’). (6b) 


Da bei gegebenem Impuls die D durch die darin enthaltenen W(P) vollig bestimmt 
sind, muB es méglich sein, die Transformation auf diese iiberzuwalzen. Dazu setzt 


man fiir A ,(R’) nach (5) ein, und erhalt (2) mit 


2E 1h 4. Pai Soi 1 te 
c= A hoard T(k’, : 
A oa a A,(k’) T(k’, k) A(R) S 


Dabei besteht zunachst noch der formale Unterschied, dai die @ in (1) und (2) 
als zweireihige Pauli-Matrizen gemeint waren, wahrend jetzt iiberall vierreihige 


_Dirac-Matrizen dastehen. Nun ist aber A als Operator der Form Z ene (ere = B eine 
Linearkombination der 4 Operatoren aE und 1 a G, die isomorph zur Eins 


und den 3 Pauli-Matrizen sind. Die B sctinees Reduletion auf die groBen Kompo- 

nenten besteht also darin, da8 man in A nach Ausfiihrung aller Multiplikationen 

B=1 setzt, und die’ verbleibenden o als Pauli-Matrizen auffaBt. ¢: 
Die Bedeutung von A ergibt sich folgendermaen: rk = 
Der Spinor b=Ta der auslaufenden Welle bleibt ungeandert, wenn man 


ihn mit A,(k) multipliziert: b=A,(k)b= AIT. Multipliziert man noch 


‘mit ATF so exhalt man 


eS 148 path @ Ta. 
7 Al +B . 


Andererseits ist a=A, (8) a, und daher wegen (5) und der Idempotenz von - - 
‘ iw Om ' . ’ AS v/a? gs 1 


se 
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wobei f und g Funktionen.des Winkels ? zwischen nw und nv’ sind*. Setzt 
man (7) in (2) ein, so ergibt der Vergleich zwischen den Matrixkompo- 


nenten: 
AA = AoA 2] ies, 
AWA*=A*WA=3(J + DE-P) + 
(J P+ Dud +FUxXP+G{(u-P)i—wP})-¢ 
w(t’, 2, P) = Spur (AWA*) = J+ Du-P 


(8) 


ie J =P ii weetg 
LD Ay ce ae a) 
ap 0 Papen Pee) 
Gea 
Zwischen diesen vier reellen Funktionen** besteht die Beziehung 
(J — WG) + w(Dt+ F) = J. (10) 


(2) und (8) entnehmen wir 
P’ = P'(P, ii) 


mite eee | (Ji WG Picts (Daal then? haan laren 
J + )Du- P 

Diese Transformation des Polarisationsvektors bei der Streuung hat 

einige charakteristische Eigenschaften. Es ist vorteilhaft, den Vektor 


(11) 


=e 


Py = rr einzufiihren, (41) fiihrt dann zu 


ui 
a ib) * wil Badal (12a) 
1+ Py-P 
und mit (10) zu 
1— P’? = —_~___ (1 — Bi) (1 — P?). (12b) 
(oe PP 


Wir erkennen: 
1. Ist P=0, so entsteht senkrecht zur Streuebene P’ = Py (Mott- 


Polarisation, Py ist der Asymmetriefaktor); bei Piss P, gibt es 
vollige Depolarisation. 


2. P=1->P’ =1, der reine Fall bleibt rein. 


* Es erscheint uns im Hinblick auf die Vorwartsstreuung vorteilhafter, 
u=sin & = |7% x 7%’| aus dem Mottschen g herauszuziehen; wegen der Abschirmung 
sind f(0) und g(0) bei uns endlich. 

** Die entsprechenden GréBen bei ToLHOEK sind: Jr=J, Dr=uD, Frp=uF, 
Gr= u2G, 
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3. Bei P<1 kann sich, solange PR, - P> — (1 = \/1 — Py) ist, der 
Polarisationsgrad nicht verkleinern. 

4. Die Richtung von P bleibt nur dann erhalten, wenn sie auf der 
Streuebene senkrecht steht. 

5. Bei Vorwartsstreuung ist P’= P, was wegen der Kugelsymmetrie 
des Potentials physikalisch evident ist. Natiirlich bleibt der Polari- 
sationsvektor auch bei nichtrelativistischer Rechnung (g=0) unge- 
andert. 


In Bornscher Naherung wird 


a E—m 6 E 1 E—m E 
de peteet= (1 — cos #)| fo, bps ar fo, (13) 
wobei 
_— _ ™ ff iy pik(n—n’)-t 
_ a | V(t) e dv 


die Ubergangsamplitude der nichtrelativistischen Theorie ist*. / g* wird 
also reell, es verschwindet D und damit auch die Mott-Polarisation, 
was wohlbekannt ist. Nach (12) ist P’=P und w7-P’=u-P. An- 
schaulich bedeutet das, daB sich P, ohne seine Linge zu andern, um die 
Achse # dreht. Fiir-den Winkel 7 zwischen P und P’ ergibt sich, wenn « 
der Winkel zwischen P und 7 ist: 

sin 1 = \z sin ? sin «. 

2 ag. 
Die Bornsche Naherung (13) liefert hierfiir bei kleinem Streuwinkel 
E—m : 
Sere er ae 1 

: 1 5 sin a. (14) 
Wir bekommen dieselbe Ablenkung wie in einem konstanten elektrischen 
Feld, was sehr plausibel ist; denn bei kleinen Streuwinkeln wirkt das 
Streuzentrum auf die vorbeifliegenden Partikel annahernd wie ein 
transversales homogenes elektrisches Feld. 
Neuere numerische Berechnungen der maBgeblichen Funktionen (9) 
stammen fiir die Coulomb-Streuung von SHERMAN [9] (ab 15°) und 
ALLEN-PHILLIPS-WHITTAKER [10] (ab 5°). 


Hinsichtlich der alteren Literatur sei auf die Angaben bei TOLHOEK 
[3] verwiesen. 


* Fiir den durch (6a) definierten Operator T erhalt man in Bornscher Nahe- 
Fan . . . . P 
mag 2 — (QE+R -G—k-a). Setzt man das in (6c) ein, so ergibt sich (7) 


it den in (13) angegebenen Werten von / und g. 
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III. Die verallgemeinerte Boltzmann-Gleichung 


Solange der Spin auBer Betracht bleibt, wird die Vielfachstreuung 
von Elektronen beschrieben durch die StoBgleichung 


(7, t) =Nfo ~~», 9(n', vt) dn’ — No(n, t) fo 7dn’. (45) 


Dabei ist Q(n, t) die Wahrscheinlichkeit, ein Elektron mit der Ge- 
schwindigkeit % an der Stelle r zu finden, o> ’ der elastische Streuquer- 
schnitt und N die Anzahl der Streuzentren pro Raumeinheit. 

Die Verallgemeinerung der Boltzmann-Gleichung, die den Spin der 
stoBenden Teilchen mit einschlieBt, ist von WALDMANN [5] angegeben 
worden. An die Stelle von (15) tritt eine Matrixgleichung, die fir 
Spin 4 lautet: 


i. St ji )=N f AGA 7i’) f(t’, t) At (i, H’) dit’ — 
(16) 


= ae i,t) f (i, vt) — fH, t) A*(H, 7}. 


A ist die in (7) definierte Streuamplituden-Matrix und / die ebenfalls 
zweireihige Verteilungsmatrix. Spur (/)=@ hat die gleiche Bedeutung 
wie in (15). Schreiben wir / mit Hilfe der Pauli-Matrizen in der Form 


iG, ) =4 (0%, 1) +2, 1) -F) =e W(P) (17) 


so ist 7 = Spur (fo) die Drehimpulsdichte der Elektronen mit der Ge- 
schwindigkeit 7 und P(%,t)=z/o deren mittlere Polarisation. 


In der Gl. (16) ist der erste Term rechts als Verallgemeinerung des 
entsprechenden Integrals in (15) sofort zu verstehen. DaB sich die 
zweiten Terme weniger offensichtlich entsprechen, liegt daran, daB im 
allgemeinen Fall auch bei einem Teilchen, welches in seiner Richtung 
nicht abgelenkt wird, der Spin geandert werden kann (das Streuzentrum 
wirkt dann nicht wie ein halbdurchlassiger Spiegel, sondern wie ein 
A/4-Plattchen). 


Sind die Streuzentren isotrop (oder im Mittel isotrop), so ist fiir 
die Vorwartsstreuung A(7%,7) ein Vielfaches der Einheitsmatrix. Man 
kann dann mit Hilfe des aus der Unitaritat der S-Matrix folgenden 
, ochattentheorems‘ [11] 


[ At@,%) AQ, Hi) at = 2% (AGi, m) — A*Gi, wD} 
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(16) umformen in die Gleichung 


Nn - s f(%,t) =N f- A(n, n') {(n', vr) A*(n, 0’) dn’ — 
eS (18) 
— N f(%,r) | A*(n',n) A(n',n) dn’, 


die im folgenden benutzt wird. 


Es ist ‘fiir die weitere Rechnung bequem, diese Matrizen-Integral- 
gleichung in ein System von Integralgleichungen fiir 9 und 7 aus (17) 
zu trennen. Unter Benutzung von (8) und der Tatsache, daB die Funk- 
tionen (9) nur vom Winkel zwischen 7 und 7’ abhangen, ergibt sich 
(o' =0(%’, 1), xz’ =x (z’, t)) 


i - = o=N | J (o'— 0) dn' +N | D (a'Xn)-H! dn’ (19a) 
a G—N | J @’—%) dw’ +N fri fi’ xt) 9! dvi! + 


+N fF ( n' Xn) xx’ dn’ + (19b) 
+N f G {8 xii] (xii). — Gi xm)?H} dt’. 


Dies sind unsere statistischen Grundgleichungen. Ohne Spin-Bahn-Kopp- 
lung (D=F=G=0) wird (19a) mit der Boltzmann-Gleichung (15) 
identisch, und (19b) hat, wie zu erwarten, die Lésung 7 =o - conft. 
Allgemein geniigt o nur dann der Boltzmann-Gleichung, wenn 
D=0 ist. Daraus folgt, daB (15) selbst fiir die Streuung von urspriing- 
lich unpolarisierten Elektronen nicht streng richtig ist. Der (bisher 
offenbar noch nicht bemerkte) Denkfehler, der in der Anwendung von 
(45) auf Fermionen steckt, besteht in der stillschweigenden Annahme, 
_daB8 unpolarisierte Fermionen nach der Streuung noch unpolarisiert 
-seien. Fiir Elektronen ist D allerdings sehr klein, so daB dieser grund- 
_sdtzlichen Feststellung keine groBe praktische Bedeutung zukommen 
diirfte*. 


IV. Kleinwinkel-Naherung und Integration 


Ein Elektronenstrahl falle in der Richtung @ auf eine Schicht. Da 
nun die Vorwartsstreuung stark bevorzugt ist, wird sich — wenn die 
Schicht nicht allzu dick ist — die Vielfachstreuung auf relativ kleine 
Winkel beschranken. Es bedeutet also eine sinnvolle Naherung, die 


* Zu merklichen Fehlern kann die Boltzmann-Gleichung bei Fermionen dann 
fiihren, wenn ein betrachtlicher Asymmetriefaktor zugleich mit einer ziemlich 
anisotropen Streuung im Schwerpunktsystem auftritt. Das kénnte unter Um- 
_standen bei der Streuung mittelschneller Neutronen der Fall sein. 
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Richtungskugel durch die zu @ gehorige Tangentialebene zu ersetzen, 


so dab mit ¢-@=0: 
A>F+0, ax?’ >+tx(O'—O). (20) 
|" —@| gibt den Winkel zwischen den Richtungen nw und ”’. Legen wir 


die z-Achse in Richtung @, so wird tiberdies das Problem raumlich 
nur von z abhangen. Wir RAR daher 


A(a’, %) = AO’ — meen O|) +ig(|O’ —O}) (€x@' —0))-¢ 
und (19a), (19b) werden: 
& —N [J(o'—g)d6'—é-N [ DO Bene? 
oa a —i )d6' —éxN [DO'— O) o do’ — (21) 
—N f 46’ KO’ —6, 2)z’. 
Dabei ist 
K(@, 2) = F@)(éxO)x +G6(0)[€x@]@xz)- +6) 6 (21a) 


eine auf 7’ wirkende lineare Transformation. Die Integrationen er- 


strecken sich iiber die ganze aus den Vektoren ro) gebildete Ebene. Die 
Giite der Kleinwinkel-Naherung wird jedoch durch die Tatsache be- 
stimmt, daB die Funktionen J, ...G mit wachsendem Argument schnell 
abnehmen; weiteres hierzu in Abschnitt VI. 


(21) ist ein System homogen linearer Integralgleichungen vom 
Faltungstyp. Wir lésen es, indem wir zunachst partikulare Lésungen 
der Form 


0 (0, 2) =o™ &* Pe-mt, FO, 2) — Fi") gk p—Ime (22) 
suchen. Dabei sind 4,,, 9’) und die Komponenten von x) Konstanten, 


die von k abhangen; es wird sich gleich herausstellen, daB es zu jedem 


Wert & vier unabhangige Lésungen gibt, die durch den Index m unter- 
schieden werden. (22) in (24) eingesetzt ergibt 


> SS 


—AG=N Sf dOJ(O)(e* ®—1)§ —3-N f dOD@O)c* °OxH 
— lat =N f dO J(O)(e* ® —1)% -—EXN fdODO)c* 9O5- (23) 
—NfdOe*®- KO, a)z. 
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Die Integrale vereinfachen sich, wenn man in der @-Ebene zu Polar- 


koordinaten mit der Achse k iibergeht. Die Winkelintegration fiihrt 
auf Bessel-Funktionen; fiir das Folgende ist es zweckmaBig, die Funk- 
tionen 


w(k) =20Nz a 400 J(0) Jk O), wo =0(0) 

O(k) = 2aN raf d0 O? D(O) F,(k O) 

p(k) =22Nz fi dO OP F (0) ],(k O) (24) 
v(h) = 2nN x f [ dO OG (0) J,(k 0) 


sind r Naf 40 OG (0) {Jo(k O) + Jo(k)} 


einzufiihren. Mit ihnen schreibt sich (23) 


~ 


Ra ES del 
= (@ — On) —1d(é x B®) 6 —ig(é x RO) Xa — (25) 
A 2, (RO «3 7) + fy — 2) ) (fe xR} - Te XR — ya. 


k® ist der Einheitsvektor in Richtung k. (25) wird besonders einfach, 
wenn wir z in kartesische Komponenten 


Fe =o ee a rt) = a ss 4 
=f, tpelexk|-21, mH ea 
zerlegen und voriibergehend setzen 


woo, tAz=A. (26) 
Wir erhalten dann 
10 —102%,=0 
(A + 27, —y) i, — 1 p= 0 
—169+(A— 2%) =0 


tpm + (A—y) a3 = 0 
Es sind jeweils bloB 6 und zp», 2, und a3 gekoppelt, so daB die Deter- 


minantenbedingung fiir 2 in zwei quadratische Gleichungen zerfallt, 
deren Wurzeln 


he2=ntVAR-8, dgg=r~—ntVite (27) 


484 B. MUHLSCHLEGEL und H. KopPe: 


sind. Die zugehérigen vier unabhangigen Lésungen von (25) sind 


ot): Oy 5 Xs 5 
la /— sin py im — sin yp 
made y) og eetletaall . eae : 
i oer cosy |) 75 | cosy > 
0) 6) 
384): 0 0 (28) 
y—rs cos yok cos 

x) Le 1M ? 
mo Og| As = siny }» “4 A= ¥-sin y 

1p {2 

1 1 


Dabei haben wir % gleich auf ein Koordinatensystem bezogen, in dem k 
den Winkel y mit der x-Achse bildet. Die «,, sind beliebige Funktionen 


von k. Durch Superposition der Partikularlésungen (22) erhalten wir 
jetzt unter mata tii von (26) und (28) 


> SS 


0(0 apo B) 2 oF 1 ogy (R) Petey ek Odbp 


sate, | (29) 

%(6, 2) = [SHG ere in 
als allgemeine Lésung der statistischen Gleichungen in Kleinwinkel- 
Naherung. 


Fallt der Elektronenstrahl senkrecht auf die Schicht, und ist PB. 
sein Polarisationsvektor, so haben wir als Randbedingung an der 
Schichtoberflache * 

e(0,0)= 6), x(0,0)= hd) 
oder mit (29): 
: Fm) 


GREE arora 


m 


Diese vier Gleichungen legen die «,,, (k) fest; mit Hilfe von (28) finden wir 
05,2 = Saag tT eg ln t+ 10(Rsiny—R, cosy)]} 


ON eran {Ri Leer a 


02:%i—7 (Hh, cosp+ R, sin v)]} 


1 
2(2a)? 
Beim Ausrechnen von ae! i et es sich, @ als x-Achse zu nehmen. 


Die y-Achse steht dann senkrecht auf der von @ und @ aufgespannten 


* Hier (und nur hier) ist 6 die Deltafunktion. 
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Vielfachstreuebene, und die Winkelintegrale sind wiederum Bessel- 
Funktionen. Man bekommt 


(0, z) = 
x f dk k Co} \/r-8+ me — Sin 73 — Bl ga—or—n To(kO)+ 
0 Vvi- & (30) 
e, oe ; 5 po a a eee 
= al ra aa Sin yi — 0 e& J, (RO). 
0 


Fiir 6 =0 geht dies in die Molieresche Formel 
1 o — WW, 
o= 5 [ dhke »To(kO) 


iiber, was nach dem im vorigen Abschnitt Gesagten nicht verwunderlich 
ist. Bei 6+ 0 gibt es, wenn die Anfangspolarisation eine transversale 


Komponente hat, wegen FR, = 5 [é x@]|- BP, eine Asymmetrie in der 
Vielfachstreuverteilung, die maximal ist senkrecht auf der durch @ 


und P, gebildeten Ebene. AuBerdem wird auch der symmetrische Teil 
der Winkelverteilung modifiziert. 


Die allgemeinen Formeln fiir z sind ziemlich umstandlich (sie sind 
im Anhang angegeben), wir schreiben sie daher nur fiir den uns inter- 
essierenden Spezialfall longitudinaler Anfangspolarisation (,—= Ry =0, 


_ &,=F) hin: 
t oo } 
x, = 2° [ dkk—?& _ Gin i+ pero" J, (RO) 
ae : Vvit+ ¢ 
— <n r 0) ; 2 §2 pW—Wy—Y+V1 k 
My = 5 isda ee = Gin /yi — #e J (kO) (31) 


vit ¢? 
x E21 43: (k —) 5 


m= Ff dbk Ooi PTF — 5 4 Gin yi + ¢*| x 
0 


Bei 6 =0 verschwindet z,. Es gibt also genau wie bei der Einzelstreuung 
keine Komponente senkrecht zur Streuebene. 


V. Drehung des Polarisationsvektors 


Um die Winkelverteilung und Polarisation bei der Vielfachstreuung 
ausrechnen zu kénnen, miissen die Funktionen @, ..., y, bekannt sein. 
J(@), der Wirkungsquerschnitt fiir die Einzelstreuung unpolarisierter 

Z. Physik. Bd. 150 32 
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Elektronen, bestimmt nach (24) w, wahrend 6 durch die Funktion 
D(@) festgelegt wird, die auch fiir die Mott-Polarisation verantwortlich 
ist. Diese nimmt nun bei der Einzelstreuung nach kleinen Winkeln hin 
erheblich ab, wie z.B. die Tabellen von SHERMAN [9] zeigen, dessen 
Asymmetriefaktor S mit unserem Py identisch ist. Es sollte daher fiir 
unsere Kleinwinkel-Rechnungen erlaubt sein, tiberhaupt D=0O zu 
setzen. Dann vollfiihrt — wie aus II bekannt — der Polarisations- 
vektor bei jeder Einzelstreuung eine Drehung, ohne dabei seinen Betrag 
zu andern. Ferner wird fiir kleine Winkel 


JO) =|f@)? + @ |g)? ~|7(@)/? 
FO) = —2f*(0)¢@) (32) 
G(O) =2|g@)|. 


Der Bornschen Naherung (13) entnehmen wir, ebenfalls fiir kleine 
Winkel 


(0) =F h(0),  «@)=—z(t- Vt -#) 10), 63) 


uv E-—m Ekin __ Fiery 
Pee eee 1— 1 —#. 


7? ist gerade der iibliche elastische Streuquerschnitt, mit der relativi- 
stischen Massenkorrektur versehen, aber ohne Beachtung des Elek- 
tronenspins. /* ist also genau der in MOLIEREs Theorie eingehende 
Einzelstreuquerschnitt o. Seine Berechnung ist allgemein unter Beriick- 
sichtigung der Abschirmung (ohne Verwendung der Bornschen Niahe- 
rung) méglich [12]. 

Wir kénnen uns jetzt der von MOLIERE [6] und BETHE [7] ent- 
wickelten Methoden bedienen, um die Integrale (24) zu vereinfachen. 
Das Streugesetz 


= 2_ 4eZ(Z+ 1) 4¢(0) 
PACs ee et 
enthalt den Abschirmungsfaktor g (9), der bei 9-—>+0 von 1 auf 0 abfallt. 
Dies geschieht aber erst bei sehr kleinen Winkeln, und eine Folge hiervon 
ist, daB man das Integral 


3 


Q(k) = 2aNz [ d0Oof,(k) = az [ 40 (9) 7 (RO); 
0 0 (34) 
4a Nzet*Z(Z + 1) 
(p v)? 
wesentlich vereinfachen kann. Es existiert namlich fiir nicht zu diinne 
Schichten ein Winkel @,, so daB J)(k @) fiir O<O, durch 1 — 12262, 


r= 
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und g fiir 9 >0, durch 1 ersetzt werden darf. Man erhalt dann 
Q(k) — 2(0) = — 2 [b — tog b 244)). 


In b=log (z/x.)?-+ 1 —C (C=0,577 ist die Eulersche Konstante) steckt 
der fiir das Streupotential charakteristische Abschirmwinkel y,, der 
durch 

0, 


~ q(O) 1 
| dO + — —log O, 


0 


— log f= im. 


definiert ist. Statt mit 6 zu rechnen, ist es fiir Reihenentwicklungen 
zweckmaBiger, ein aus 


B—log B=b (35) 

resultierendes B zu verwenden. Die Substitution u = 2B yk fiihrt dann zu 
eee, u2 1 uz 

Q(u) — Q(0) = 1 + log |: G36) 


Q ist in der konsequenten Kleinwinkelnaherung offensichtlich mit 
unserem q@ identisch. Es stellt sich nun heraus, daB die weiteren Funk- 
tionen 9, y, y, aus Q ableitbar sind, und zwar véllig unabhangig von der 
eben geschilderten Naherung fiir Q —Q). 


Setzt man namlich (32) und (33) in (24) ein, so folgt mit Hilfe von 
To (2) =— A(x); Ki (#) = Jolx) — = (*); Jo(*) + Jal) = = (2): 


plu) = — /s2"w) 


yu) = — + (QW) +7 2") (37) 
y1(u) = — = 2'(u). 
Hierbei ist 
s= = \1 — B)? Bx? (38) 


- ein Parameter, der klein gegen Eins ist, solange die Kleinwinkel-Nahe- 

rung einen Sinn hat. Denn \Bx sollte als Halbwertswinkel der Moliere- 

schen Gaussverteilung bestimmt kleiner als 25° sein, und das hat 

s< (1—]/1 —?)?- 0,2 zur Folge. Die Abhangigkeit von Schichtdicke 
(digiemt}), Geschwindigkeit, Kernladung und Atomgewicht entnehmen 
wir BETHE [7]: 

{¢= 2, 


Wf — 0,3 ia (Z +. 1) a di gicm?) 


(39) 


i 


= log gine) a 
10 


32* 
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Fiir die Lésung B der transzendenten Gl. (35) kann man die Naherungs- 
formel 


B=1,39-+1,16-6 (40) 


benutzen, die fir 4<b<18 mit einer Genauigkeit von etwa 1% gilt. 
Wir substituieren in den Integralen 1) k= ul By, C) =|/Byd und 


entwickeln unter Beachtung von g~s, YS, W~y~S Ty bis s |/s und 
Tz DIS Ss 


BIE Q— 
ae ty = f duu fy (Ou) get + 


y (41 a) 
+ % [ duu T(Ou) {e+ 69 (nye 
2 2, = f duu Jo(Ow) e220 + < fan UJ (8 u) {y?—2y} e? —% 
‘ : (41b) 
- za 144 Jo) 4) ight 124g" By — 29) eI, 
Ferner ist 
2a By? o= {duu Jo( u) e?—% — 6 (9). (42) 


Die nullte Naherung (s=0) liefert z,=0, 2,= Fye; es bleibt die An- 
fangspolarisation erhalten, was selbstverstandlich ist. In erster Nahe- 
rung findet man mit (37) fiir das erste Integral bei bi gee 


—|sduu J,(8-u) (e2-%)! =] sf du 2 (u J,(0.u)) &-% 
= so f duu Jo (Iu) &-% =V/5 85 (9) 
und fiir das zweite Integral bei z,: 
= f duu Jy(d u) {2” +2" 4 — a ef 
= 3 [ u(= 25 (+ Jol0 1) + Jul w)) (2-80) 
“ — SS f duu Jo(On) eM — — FS 5 (6). 


* Wegen der Kleinheit von s erhalt man auf diese Weise eine gute Annaherung 


der Integranden in der Nahe des Maximums von x exp (Q—Q,)). Dies ist nicht 


mehr der Fall bei w= 0; denn die Funktionen y und 7, werden dort trotz kleinem s 
beliebig groB. Da das Verhalten der Integranden fiir «+0 den Verlauf von at 
fiir groBe # bestimmt, kénnen wir von einer Entwicklung nach s fiir solche Oo 
keine genauen Resultate verlangen (vgl. Abschnitt VI); die Potenzreihe in s 
konvergiert dann nicht mehr gleichmaBig. 


Pe 5 of, 
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Dabei wurden dieselben Beziehungen zwischen den Bessel-Funktionen 
wie oben verwendet, auBerdem e?~%-s09 mit u-> oo. 


Wir bekommen wegen (42) 


n= Rie, m=Blr—*%)¢ 


oder 


P.=RYs(6+0(9)); B=R(t— = + 068) (43) 
und damit 


P= P+ PP = BP (1 + 0(s%)). be 


Man sieht hieran, daB der Depolarisationseffekt bei der Vielfachstreuung 
klein ist, da er héchstens quadratisch in s sein kann. Ferner stellt sich 
heraus, daB der anfangs longitudinale Polarisationsvektor in der Viel- 
fachstreuebene um den Winkel 


P/P=\s0=(1-]1—-B)0 (45) 


gedreht wird, und dieser ist mit dem bei der Einzelstreuung ausge- 
rechneten Winkel (14) identisch. Damit wird — jedenfalls im Giiltig- 
keitsbereich der Kleinwinkelnaherung — die Hypothese von HEINTZE [1] 
gestiitzt, wonach die Vielfachstreuung auf eine longitudinale Elektronen- 
polarisation genau so wirkt wie ein transversales elektrostatisches Feld. 


VI. Depolarisation und Korrektur an der Mitdrehung 


Obwohl bei der Einzelstreuung der Polarisationsvektor eine reine 

_ Drehung erfahrt, kann doch die Vielfachstreuung eine Depolarisation 

ergeben. Sie kommt dadurch zustande, daB die Elektronen, die die 

! Streufolie unter einem gegebenen Winkel verlassen, wegen ihrer ver- 

schieden zuriickgelegten Wege individuelle Polarisationsvektoren haben. 

Diese besitzen zwar alle die gleiche Lange P,, zeigen aber in etwas 
verschiedene Richtungen. 


Bei der Berechnung der Depolarisation mu8 man im Gebrauch der 
Kleinwinkelnaherung etwas vorsichtig sein. Um das einzusehen, rech- 
nen wir zundchst unter den gleichen Annahmen wie im vorigen Ab- 
schnitt die zweite Naherung in (41) aus, d.h. die Integrale 


I,=JSduu],Ou) {e+ 6ein—yie™ 
I, = f duu Jo(Ou) {go + 127° — 49° Gy — 2n)ier™. 
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Mit Hilfe von (37) findet man nach einigen partiellen Integrationen 
0 0 = 
ines \/s (= ha emi 


+ f du J,(Ou{uar” +3 (Q"— beam.) 


1, = (26° 26% + og —0 du J, (Ou) x (46) 


x fuar 4 5(0” — 2) eam 


U 


—3fau J,(0) {ua +0" — 2) (2-251, 


U 
Neben @ aus (42) tritt hierbei die Funktion 
t(9) = 0 f du J, (Ou) e&-% (47) 


auf. In (46) hatte man noch weitere Terme, an den Grenzen 0 und oo 
genommen, hinschreiben miissen. Dieselben fallen jedoch unter der 
Voraussetzung 


eas GQ fir tue od fund eS 0, vO" 0 -fir «0 


weg. 
Wir setzen jetzt fiir 2 —Q, (36) ein* und erhalten 
vee ”r QQ’ 1 
U Ql = Q Lion B 


und fiir (46): 
Le = 1 en ge es he: 

GE = sys 0(- 427 6 OT 42 (e° | ae 
I ie ot 1 1 ‘ 5 ; 

is beet ate ee (v2 +5) x), 
im Falle der Vorwartsstreuung ergibt das P = R,(1-+s2/4B), und das ist 
ein offensichtlich sinnloses Resultat, denn die Vielfachstreuung kann 
nur zu einer Verringerung des Polarisationsgrades fiihren. Um die 
Ursache dieses Widerspruches zu finden, ist es notwendig, die An- 
nahmen zu tiberpriifen, die in der Kleinwinkel-Naherung stecken. All- 
gemein laBt sich sagen, daB die Naherungsgleichungen (21) die exakten 
statistischen Gleichungen fiir ein etwas abgedndertes Streugesetz sind. 
Bei den Impulsen lauft diese Naherung darauf hinaus, daB jeder StoB 


nur die x- und y-Komponente von k andert: Man ersetzt die elastische 
Streuung an isotropen Zentren durch eine etwas unelastische Streuung 


(48) 


* Dann geht allerdings eo? fiir u—> 00 keineswegs gegen Null; der entstehende 
Fehler ist jedoch vernachlassigbar, wenn B nicht zu klein wird. Wir verweisen 
auf die diesbeziigliche Abschatzung bei BetHr [7] und FuBnote von S. 488. 
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an etwas anisotropen Zentren. Solange Energiedénderungen nicht 
interessieren (die naherungsbedingten diirften sich ohnehin im sta- 
tistischen Mittel wieder ausgleichen) ist das sicher eine gute Naherung. 
Desgleichen bedeutet die Ersetzung von ¥=7 x 7' durch @ x (0’ —6), 
daB der Spin stets um eine Achse gedreht wird, die in der x-y-Ebene liegt. 
Wir miissen aber bei diesen kleinen Abanderungen des Streuvorganges 
darauf achten, daB die Bedingung P’=P bei jeder Einzelstreuung 
streng erhalten bleibt. Fiir zwei Funktionen /(Q) und g(9) mit /*g 
reell und sonst beliebig und fiir einen beliebigen Vektor @ gilt nun 
immer die Identitat (10) mit D=0, und damit folgt P’ = P (12b). Man 
darf daher im Sinne der Kleinwinkel-Naherung z.B. in (13) /(@) ab- 


andern, indem man den gegen /, langsam verdnderlichen Faktor 
aS : : se : : 
are = (1 —cos@) durch seinen Wert Eins beim Streuwinkel Null 


ersetzt. Ebenso kann %@ durch xO approximiert werden. Man darf 
aber nicht auf Grund des scheinbar gleichen Argumentes 0? |g (0) |? 
gegeniiber | f(@)|? vernachlassigen, wie das in (32) geschehen ist. Tut 
man es doch, so wird die Identitat (10) zerstért, und an die Stelle von 
P’ = P tritt, wie leicht auszurechnen ist: 


P? = P24 4@2[PxO? nc . 
Jede Einzelstreuung dehnt also den Polarisationsvektor kiinstlich, und 
im statistischen Mittel ist dieser, wenn auch kleine Effekt nicht mehr 
riickgangig zu machen. 
Wir sind jetzt in der Lage, (48) zu korrigieren. J =|/|?-+6?|g|? hat 
nach (24) und (33) zur Folge, daB an Stelle von » =Q nun 


o=Q+ey (49) 
zu setzen ist; dies liefert mit (36) und (37) 


pager te) v 


, Se 
Pare tay cba |) 
») wiirde nach (49) unendlich werden. Das liegt daran, daB der mit 
(36) berechnete Ausdruck fiir y bei =0 nicht mehr richtig ist. Da uw~0 
den groBen Streuwinkeln (die wir ausschlieBen) entspricht, macht das 
an allen anderen Stellen auBer (49), in denen y vorkommt, nichts aus. 
Man kann jedoch in (31) 


© — 0) = 2-24 hy 
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setzen. Die Konstante —$yp,, die rechts noch stehen miiBte, kiirzt 
sich bei der Berechnung der Polarisation ohnehin wieder heraus. 

In (41) ist Q—Q,) durch wm—, zu ersetzen und fiir gy, y, %1 (50) 
einzufiihren. Dies andert an der ersten Naherung beziiglich s tiberhaupt 
nichts, denn @—w, unterscheidet sich von —QQ, nur durch das in 
s lineare y. 

Dagegen gibt es Beitrage zur zweiten Naherung; y im ersten Integral 
von (41a) und 4g? im zweiten Integral von (41b) liefern némlich 


read Ve f duu (0-0) e2-*; 


Sy f du Jo(8 1) (PY = Sa(—1 +8 [ duh (our), 


An die Stelle von (48) tritt somit die korrigierte zweite Naherung 


Tesin 1948 fo = —sys0(2 7” oP aia 1 (4 8°) 7/6°) 


6 2B 12 6 12 \B (54) 
ile ee eo his Ce 4 last 
24 aE | ih (5 r 3 4B a (B 8) 7). 
Zusammen mit (43) folgt 
p= PVs 9(1 — sa(d) — +8) 
(52) 
es AOS PERE oa 1 
, R(t ae 3 a0) +57 age): 
Hierbei ist 
Stomta Vet 1 RNS 9 
a(o) = 5, ( a et: (53) 
Fiir den Polarisationsgrad bekommen wir nach (52): 
= —— s 


Wir finden eine Depolarisation; sie ist wegen des Faktors s? auch in 
den ungiinstigsten Fallen sehr geringfiigig. 


Experimentell ist vor allem die zum Impuls senkrechte Komponente 


P, von P von Bedeutung. Es sei 7 der Winkel zwischen P und der 
z-Achse. Dann ist 


P,=Psinyn und P, = — Psin(O—y). (55) 
Wir berechnen 7 bis zu Gliedern der Ordnung s]/S; die Depolarisation 


spielt in dieser Naherung keine Rolle. Lést man (55) nach 7 auf, so 
erhalt man mit (52) 


n= |/s8(1 —sa(d)) =(1-/1—#)O (4 — sa); (56) 


Pha ge Sti 
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1—sa/(#) ist der Korrekturfaktor, der am elektrostatischen Mitdrehen 
des Spins [vgl. Gl. (45)] anzubringen ist. 

Zur Auswertung benétigen wir die Funktionen o(#) und (8). 


o(%), die Verteilungsfunktion in Winkeleinheiten VBx, ist von MOLIERE 
nach fallenden Potenzen von B entwickelt worden: 


@ (8) = f° (8) + Sf) + PO) +>, (57) 


dabei ist f°) () =2e-”. Wie man (47) und (42) entnimmt, gilt 


wobei 


e = fade x 7~(9), 
0 


Q3 


(0 oe G2 


7) — 4 —e~ 


t(#) ist demnach die Wahr- 
scheinlichkeit, daB das Teil- 47 
chen in einen Kegel mit der 
Offnung @ gestreut wird. a (8) 

ist daher immer positiv; die — > 7G es 75 oe 
Korrektur vermindert das Mit- Fig. 1. Korrektur am elektrostatischen Mitdrehen des Spins 
drehen des Spins, vergréBert 

also |P, |. Tabelle1 enthalt die Funktionen /” und 7 ; f® und /® wurden 
dabei BETHE [7] entnommen. Fig. 1 zeigt a(#) im Winkelbereich 0<0< 2. 


Tabelle 1. Werte der Funktionen {™ und vt” 


7 7 f® o | (0) 70) (2) 
2,000 0,846 2,493 0,0 0,000 0,000 0,000 
1,922 0,704 2,069 0.2 10039 0,098 0,334 
1,704 0,344 1,049 0,4 0,148 0,116 0,494 
1,395 — 0,078 — 0,004 0,6 0,302 0,164 0,404 
1,055 — 0,398 — 0,607 0,8 0,473 0,059 0,252 
0,736 — 0,529 — 0,636 1,0 0,632 — 0,135 0,003 
0,474 0,477 — 0,309 1,2 0,763 == O01 = 0,192 
0,282 ='0)319 0,053 1,4 0,859 — 0,571 == (7962) 
0,155 — 0,140 0,242 1,6 0,923 — 0,699 — 0,140 
0,078 — 0,001 0,239 1,8 0,960 =(0}736 0,017 
0,037 0,078 0,132 2,0 0,982 — 0,698 0,153 
0,016 0,105 0,020 2 0,992 — 0,618 0,219 
0,006 0,101 — 0,047 2,4 0,997 == 0,522 0,209 
0,002 0,083 ~| —0,065 2,6 0,999 — 0,430 0,151 

0,001 52505062: — 0,055 2,8 1,000 — 0,353 0,087 
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Der Korrekturfaktor fiir #0 wird — (2/0(0) +1/B). Die 


dadurch bewirkte Abweichung ist klein und erreicht bei s=0,2 kaum 
1%. Mit wachsendem Winkel steigt auch die Korrektur an. 


Es sei nochmals darauf hingewiesen, daB man die Formeln dieses 
Abschnittes nicht bis zu beliebig groBen Werten von # verwenden kann, 
weil dann die Entwicklung nach s versagt (vgl. FuBnote von S. 488). Das 
sieht man unmittelbar an der Formel (54) fiir P, die fiir hinreichend 
eroBes # [und damit sehr kleines 9 (8) | schlieBlich zu negativen Werten 
fiir einen Absolutbetrag fiihren wiirde. Praktisch macht das nicht viel 
aus, da man bei der Erzeugung einer transversalen Polarisation durch 
Vielfachstreuung schon aus Intensitadtsgriinden kaum itiber #=2 
hinausgehen wird. 


VII. Die Eigendepolarisation eines Praparates 


Das Praparat bestehe aus einer Schicht der Dicke d, in der die 
B-Strahler homogen verteilt sind. Dies bedingt eine gewisse Depolari- 
sation der austretenden f-Teilchen. Sie kommt dadurch zustande, daB 
Elektronen, die urspriinglich in eine um den Winkel © von der Beob- 
achtungsrichtung abweichenden Richtung emittiert worden sind, durch 
Vielfachstreuung in die Beobachtungsrichtung gedreht werden k6nnen, 
ohne daf8 der Polarisationsvektor diese Drehung véllig mitmacht. 


Dabei mitteln sich die Transversalkomponenten von P heraus, und 
man beobachtet einen longitudinalen Polarisationsvektor geringerer 
Lange als am Erzeugungsort der Elektronen. Im allgemeinen wahlt 
man die Schicht so diinn, daB nur fiir kleine @ die Elektronen mit 
merklicher Wahrscheinlichkeit in die Beobachtungsrichtung zuriick- 
gestreut werden. Wir kénnen dann setzen: 


Pra 8 fut [40.0 06) 2 =1 farferveorn (9). (57) 


Es geniigt hier, in der niedrigsten Naherung in s zu rechnen. Mit (43) 
erhalt man: 


P 4 P 1— p? s Br 
a at (1 —1 — p22 2 (58) 


und 


ad 
Pye Peony apn eee ae 2 
CP» 0 fimliies 7p =e pega 


Dabei ist 
3. | 49.999 (0) = 1+ _ [ @9.99/ (0) stint ra 


Wir beschranken uns auf das erste Glied dieser Reihe*. 

Die verbleibende Integration iiber s() muB die komplizierte ¢- 
Abhangigkeit von B beriicksichtigen. Fiir t=0 ist B gar nicht mehr 
definiert, weil die Molieresche Theorie nicht fiir sehr diinne Schichten gilt. 
Da aber s(t) ¢ noch als Faktor enthalt, kénnen wir die Naherungsformel 
(40) verwenden, die jedenfalls in dem Gebiet, das einen wesentlichen 
Beitrag zum Integral liefert, gut ist: 


s(t) =0,3 (1 — /1—B)2- 7 2 (ay 


1.34 + 2,53 (3,8 + 2 log 4) + 4,1 log él. 


\ 10 


Damit liefert (58): 


ee ee ee g( {Ff ae" | 4 if rau 

FP, F. 3, BP } A aA ey el B : (59) 
Die Theorie der Vielfachstreuung gilt fiir B24; zusammen mit (39) 
und (40) bedeutet das, daB die Depolarisationsformel (59) nur fiir 
Schichtdicken d =? - 10-3 [g/cm?] richtig ist. Als obere Grenze erhalt 
man aus By? <0,2 mit B10: 


A pt 2 
as 30Z(Z +1) 1— igigmn] 


Wir danken den Herren L. WALDMANN, J. HEINTZE und G,. MOLIERE fiir wert- 
volle Diskussionen. 
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* Das zweite ist so, wie es dasteht, unendlich da /™ (#) fiir > oo nur wie 04 
verschwindet. Man muB sich dann daran erinnern, da8B man sinngemaBerweise 
nur bis O=aq, also #}= (4 _ 1 — B?) as integrieren darf, und da® das Integral 
dann tatsachlich klein wird. 
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ae [ 


Wir geben hier den Vektor 7 = 0(0, 2) PO, z) fiir den Fall an, daB- 
der senkrecht auf die Schicht fallende Strahl eine beliebige Polarisation 


P, besitzt: . 


=a] aneer-™(1P 6? Cofuy — 7% Sins} [Jo (RO) + Ja(hO)] + 4 


g 
+ Baer? (Cofny + 2 Sines] Lo (# ©) — Jol )] + P 
nay erty Sin wy T(k 0)) ; 


a= 9, fetne mes Fen PAH ph = cy OH ToS) — Halk 4 


£ALB,€7* {60} wy + 2 Gina} [Jo(bO) + Jo(O)] + 
eee pS IAG: 0) | 


tee 


m= = f inkenm-rn(, {Gof w, — 7% Gina} Jol) — ‘cba 


, > Lf 
SOLUS 


t ior th, ster SS 


: 
3. 
. Al IRE 


—R,* Sater 2 AGS)}.. 


Hierbei ist w,= \ri- & ee Wo a 
an viene dab sich ee mit de . 


tres (tein. Wit hese ashe aaa, 
<O8 Al JE: Rag Ae eR TART 16 = (E204) ODE i eet 
mit 73 baw Tem it A aoe mE Sees TB 


be =a a aie Shel atob me on tap Seca nate Se 
. pire as . 
5 ee - 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Gottingen 


Zur Temperaturabhangigkeit 
der elastischen Konstanten 
von Alkalihalogenidkristallen* 


Von 
G. LEIBFRIED und H. Haun ** 
Mit 10 Figuren im Text 


(Eingegangen am 19. November 1957) 


Die elastischen Konstanten von Alkalihalogenidkristallen werden als Funktionen 
der Temperatur gittertheoretisch berechnet. Dabei werden folgende Naherungen 
verwendet: 


1. Der Schwingungsanteil der freien Energie wird durch die freie Energie eines 
Systems von unabhangigen harmonischen Oszillatoren mit verzerrungsabhangigen 
Frequenzen ersetzt. 


2. Das Gitterspektrum wird durch einen ,,Einstein-Term“ dargestellt: alle Ersatz- 
oszillatoren schwingen mit der gleichen Frequenz. 


3. Die thermischen .GroéBen werden nach Potenzen der mittleren Schwingungs- 
energie pro Freiheitsgrad entwickelt; quadratische und héhere Glieder dieser Ent- 
wicklung werden vernachlassigt. 


4. Die Krafte zwischen den Jonen werden durch Coulomb-Krafte und abstoBende 
Zentralkrafte zwischen nachsten Nachbarn angendhert. 


Vom Zentralpotential der abstoBenden Krafte kommen infolge Naherung 3 nur 
die ersten vier Ableitungen an derjenigen Stelle vor, die einem statischen Gleich- 
gewicht im Kristall (Minimum des potentiellen Anteils der freien Energie) ent- 
spricht. Sie werden entweder aus dem Born-Mayerschen Potentialansatz ermittelt 
(CsCl, KCl) oder an experimentell zugangliche Gré8en angepat (KCl, KBr, NaCl). 
Die Ergebnisse der Rechnung stimmen mit MeBergebnissen von ROsE u. a. quali- 
tativ gut iiberein. Bei hohen Temperaturen nehmen die isothermen elastischen 
Konstanten linear mit der Temperatur ab, bei tiefen Temperaturen werden sie 
nahezu temperaturunabhangig. c,, und c,, sind kleiner und weniger temperatur- 


abhangig als c,,. 


1. Einleitung 


M. Born u. Mitarb. [7] und G. LerBrriep [2] haben fiir die Berech- 
nung der thermischen Daten von primitiven Gittern mit Zentralkraft- 
wechselwirkung ein einfaches Naherungsverfahren entwickelt. Dieses 
Verfahren kénnen wir hier ohne wesentliche Abdnderungen zur 


* Herrn Professor Dr. Max Born zum fiinfundsiebzigsten Geburtstag gewidmet. 
xx Jetzt: Lehrstuhl fiir physikalische Grundlagen der Reaktorwerkstoffe, Tech- 


nische Hochschule Aachen. 
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Berechnung der thermischen Ausdehnung und der elastischen Kon- 
stanten der nicht primitiven Gitter der Alkalihalogenide benutzen. 

Im Alkalihalogenidgitter ist nadmlich (wie in primitiven Gittern) jedes 
Ion Symmetriezentrum, auch nach einer makroskopisch homogenen Ver- 
zerrung (z.B. nach einer Scherung, s. Fig.1) des gesamten Kristalls. Die 
mittleren Lagen, um die die Gitteratome thermisch schwingen, sind 
(abgesehen von einer starren Bewegung des Gesamtkristalls) eindeutig 
durch den mittleren Abstand L nachster Nachbarn (d.h. durch die 
Dichte) in irgendeinem beliebig wahlbaren, kubisch symmetrischen 
Zustand und durch die Variablen v;, der homogenen Verzerrung* aus 
diesem Ausgangszustand bestimmt **. 


0 0 v%45 
Fig. 1. Scherung v= ( 0 0 im CsCl-Gitter. Bei kleiner Scherung ist v,, der Schubwinkel 
000 


Indem wir uns auf die Betrachtung homogener Zustaénde beschran- 
ken, wahlen wir L, die v;, und die Temperatur T als Zustandsvariable. 


Die freie Energie F, des Kristalls (hier pro Elementarzelle gerechnet) 
ist eine Funktion dieser Zustandsvariablen. Die Taylor-Entwicklung 
dieser Funktion nach den Verzerrungsvariablen hat wegen der Unab- 
hangigkeit der freien Kristallenergie von Translationen und Drehungen 
des gesamten Gitters und wegen der kubischen Symmetrie des Ausgangs- 


* Definition des Tensors v = ((v;,)), 7, = 1, 2, 3 der homogenen Verzerrung: 
Ein Atom, das im unverzerrten Gitter am Ort & sitzt, befindet sich im verzerrten 
Gitter am Ort €+vé. v ist von & unabhangig. 


** L und die v;;, sind jedoch ihrerseits durch die mittleren Lagen nicht eindeutig 
bestimmt. Zum Beispiel wird ein Kristall aus einem durch ,,L =1,, ¥;,=0" ge- 
kennzeichneten Ausgangszustand kubischer Symmetrie durch formtreue Volumver- 
groBerung in einen Zustand gebracht, den man sowohl durch,,L = L,+ 6L, v37= 0" 


als auch durch ,L=L,, vjp,=6;,° I kennzeichnen kann. 
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zustandes (L, 0, 7) die Form* 


FL, 0;,,T) = RL, T) 4 AULT) D(a, +4D 08) + 


+f Fa(E) Dd) shy + 
wigs (1) 
+ 3A o(LiT)~ dD 5&2 +4alL, T) +> 23, + 
t+k t+tk 
mit 
jr = B (Yin + Ye) 

(die nicht ausgeschriebenen Glieder sind von dritter und héherer Ordnung 
in den v,,). 

An Hand von Gl. (1) kénnen wir nun das Programm fiir die Berech- 
nung der thermischen Daten aufstellen: Zunachst haben wir, indem wir 
uns irgendeinen Zustand mit den dazugehérigen mittleren Lagen fest 
vorgegeben denken, die freie Energie als Funktion F,(L,v;,, T) der 
Zustandsvariablen gittertheoretisch zu berechnen. 

Irgendein beliebiger Zustand (L, v;,, 7) wird sich im allgemeinen nur 
unter 4uBeren Spannungen aufrechterhalten lassen. Wir suchen zu- 
nachst denjenigen Zustand, in dem der Kristall ohne das Vorhandensein 
von auBeren Spannungen bei einer gegebenen Temperatur T im thermi- 
schen Gleichgewicht ist: Er ist (abgesehen vom Atmospharendruck bzw. 
vom Dampfdruck, die ihres kleinen Einflusses wegen hier unberiicksich- 
tigt bleiben sollen) der tatsachliche Ausgangszustand einer elastischen 
Verformung. Er bestimmt sich aus der Bedingung fiir ein Extremum der 


freien Energie: 
oF, 
OUiR L 


Zoe) fiir alle 7, k. (2) 


Diese fiihrt [vgl. (1)] auf einen kubisch-symmetrischen Zustand mit 


- ee) eee 
Ale, ae Oy, Gy 


=0 (3.a) 


oder (siehe Fu8note!) 


oF, 
aL 


' 
; 
F 
| go 2. (3b) 
xX Vel. zeBs [2], 8: 478 fi5238 i — Zwischen den Koeffizienten dieser Ent- 
wicklung bestehen, wie man aus xk S408 leicht ersieht, die Beziehungen 


eat pid OL 


hat aft Lies aed ees | 
~ O04; |v=0 3 OL p=0 3 OL 


x 


und 
EL? Vek, 


+2 


@F, aw fs 
v=0 


: F,+2h2+4= Sere v7, Ses eet 
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Aus (3) ergibt sich der Gleichgewichtsabstand L, nachster Nachbarn als 
Funktion der Temperatur und damit die thermische Ausdehnung des 
Kristalls. 


Kleine Verzerrungen aus dem spannungsfreien Zustand und die dabei 
auftretenden Spannungen behandelt die klassische Elastizitatstheorie. 
In ihr werden in (1) alle Glieder hdherer als zweiter Ordnung vernach- 
lissigt. Die freie Verformungsenergie F,(L,,v;,, T) — Fo(L,, T) wird 
dann [da A(L,, T) verschwindet| eine homogen quadratische Form in 
den symmetrisierten Verzerrungsvariablen ¢;, allein. 

Die Koeffizienten dieser Form liefern die isothermen elastischen 
Konstanten (genauer: die isothermen Voigtschen elastischen Moduln) 
als Funktionen der Temperatur: 


Fiuy(Lg(T), T) 


VALNTYT) 


c,»(L) = (4) 


[V,(L) ist das Volumen der Elementarzelle im Zustand (L, 0, T)]. 


2. Die statistisch-mechanische Berechnung der freien Energie 
a) Die adiabatische Naherung 
Wir setzen zunachst die tibliche ,,adiabatische Naherung“ voraus: 
Es gibt fiir die Bewegungen der Kerne der N Gitteratome (Koordinaten: 
x”,m=1,...,N mit den Komponenten xj", x}, x3') eine potentielle 
Energie @(x},..., x4). 


b) Die quastharmonische Naherung 
Durch den mittleren Abstand Z nachster Nachbarn und durch die 
Matrix v = ((v, ,)) der homogenen Verzerrung (s. Einleitung) geben wir 
die mittleren Kernlagen X” vor. Die Auslenkungen der Kerne aus diesen 
Lagen nennen wir s”: 


s” =n — X™ (I, U; p)- 
Wir entwickeln die potentielle Energie 
DB (st, ine PO (ALE Se era SN) (5) 


unseres Kristalls nach Potenzen der Auslenkungen s%”. Unter der An- 
nahme, daB die thermischen Schwankungen der Kernorte um die mitt- 
leren Lagen gering sind, vernachlassigen wir in dieser Entwicklung die 
Glieder héherer als zweiter Ordnung. So wird 


D =O" = PL, ») + Y HM(L, v) s+ ED GML, vy sms. (6) 
o bay 
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Diese Naherung sei hier im Unterschied zur harmonischen Naherung, 
bei der ® nur um eine einzige Stelle L=L,, v;,=0 (das Minimum der 
potentiellen Energie) entwickelt wird, bei der also die ore von L,v 
nicht abhangen, als ,quastharmonische Néherung’’ bezeichnet. Sie ist 
sinnvoll, solange man nicht zu hohe Temperaturen betrachtet und nur 
die thermischen Kristalldaten berechnet. (Fiir die Berechnung der 
kalorischen Daten ist die Naherung nicht geeignet, vgl. [3], W. Lupwic, 
sowie [2], S. 269—274, S. 287ff.). 

Statt des endlichen Kristalls betrachten wir in der iiblichen Weise 
einen unendlichen Kristall mit einem Periodizitatsvolumen, das N Atome 
enthalt. In (6) verschwinden dann die ©”: ® enthalt keine in den Aus- 
lenkungen linearen Glieder. [Man beweist dies leicht daraus, daB die 
Mittellagen X”(L, v;,) ein regelmaBiges Gitter bilden, in dem jedes Atom 
Symmetriezentrum ist. | 


Der Hamilton-Operator unseres Kristalls wird in quasiharmonischer 
Naherung 


Ff teers 3 h2 aio ra pi) (L, v, s”) 


12M,, Ox 
mM) 2 n 
= @(L, v) + es) re » De® (L, 0)» Ss? + SF (7) 
P m,t sgh 
H's) 


(M,,, = Masse des Atoms m). 


Von den zwei Anteilen @® und H, aus denen sich H zusammensetzt, 
ist OD — O(Xj,..., X}¥) die — nur von L, v;, als Parametern abhangige— 
potentielle Energie des Kristalls fiir den Fall, da8 sich alle Atome in 
ihren vorgegebenen mittleren Lagen X”(L, v;,) befinden. \ 


H) ist die mit der Schwingung der Atome um diese Mittellagen ver- 


bundene Energie als (homogen quadratische) Funktion der Auslenkun- 
gen s”* und der Impulse £?” = Le Es hangt iiber die ,, Kopplungs- 


_ parameter“ ©”"(X},..., X¥) von L und der Matrix v ab. 


aE 


Durch eine geeignete Hauptachsentransformation (,,kanonische 
Transformation auf Normalkoordinaten“) geht H‘) in den Hamilton- 
Operator eines Systems von entkoppelten harmonischen Oszillatoren 
iiber: die Eigenwerte von H' haben die Form 


3N 
Hgts ley lL; U;x) = Li (nz +3) ho, (L, 2; 5) 
at 


mit natiirlichen Zahlen 17. 
Z. Physik. Bd. 150 33 
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Die iibliche statistisch-mechanische Behandlung liefert fiir die freie 
Energie pro Elementarzelle (N, =N/2=Zahl der Zellen im Kristall): 


; 4 em 
R=— 3, kTInZ= -kTin a e 
My, Me, - 
_ hays (L,v) 8) 
@ (L, v) 1 [se (Z, v) ( i 
aad ans bad Seu warnlt os )}. E 
@. Fo ria 
o, = 5 OL, v) = PAD XY) (9) 


ist die potentielle Energie des Kristalls pro Zelle, wenn sich alle lonedll 
in ihren mittleren Lagen befinden. N, F) ist die Summe der Schwingungs-— 
energien der einzelnen Oszillatoren nach Pranck. F) hangt iiber die 
Frequenzen w, von L und den v;, ab. a 


Mit der Mittelwertdefinition 


i) =s5 Ste) 
if 


k6énnen wir F, auch in der Form 


= ®,(L,v;,) + 6k Tin(2 Sin ar) 
schreiben. “y " 
_c) Das Einstein-Modell — ar tev Ova 
Zur eae von F, ersetzen earthy Oszllatr de 
verschiedenen Brenteaecn Se ae iherung: : 
der einen Frequenz |/@2 (,,Einstein- 
pe eva etre gest tier we wie Tat 


meolitbleah ES (= 6kTIn{z sin I) ) 
undated... oth boty usa a 


ei Oo beticen 
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auf die Hauptachsenform w7-O;x, J, K=1,...,3N. Bei dieser Trans- 
formation bleibt die Spur der Matrix invariant: 
3N m 
Snsx ——— m 
> wo =3Nqi= > a 
J y es + ee (14) 
Jou mm ™ 


1 


Wir konnen also @? ohne die Kenntnis der einzelnen Gitterfrequenzen 
oder ihrer Verteilungsfunktion, des ,,Gitterspektrums, leicht erhalten. 


Wir kennzeichnen von nun an das Atom () durch einen ganzzahligen 
Vektor m, der die Lage der Elementarzelle angibt, zu welcher (m) ge- 
hort, sowie durch eine Nummer ju, 44 = 1, 2, welche die beiden Ionen der 
Zelle unterscheidet. 


Q'. a 


— mm 
ue Ye — =A aie 


1 GF us 


M = M? ™ und > = 


m 


hangen von m nicht ab, da ja in dem regelmaBigen Gitter X”" = x7" 
keine Zelle vor den iibrigen physikalisch ausgezeichnet ist. 


Daher wird 
3 } 
oF (L,Y =— 2m, Ae ®) : (15) 
ari’ 


6 | 
w= X (L, v7 x) 


WS «a =~ 


Eine Abschatzung der Giite der ,,Einstein-Term“-Naherung an Hand 
der Debyeschen Theorie (s. [2], S. 279 ff.) 1aBt gute numerische Giiltigkeit 
: fiir kleine und groBe T, weniger gute im Gebiet ,;mittlerer‘‘ Temperaturen 
(kT xh a?) erwarten. Fiir die thermischen Daten (d.h. fiir die Ab- 
leitungen der freien Energie nach den Verzerrungen) ist das Ersetzen des 
Spektrums durch einen Einstein-Term bei T=0 und bei hohen Tem- 
peraturen praktisch exakt (vgl. [3]!). — Das Einmiindungsgesetz der 
freien Energie bei tiefen Temperaturen, das experimentell die Debyesche 
T*-Proportionalitat zeigt, wird durch das Einstein-Modell nicht wieder- 
gegeben. Dieses bedingt vielmehr ein exponentielles Einmiinden von 
F, bei T = 0. 


- ad) Zentralkrifte 


Zur Weiterfiihrung der Berechnung der freien Energie bendtigen wir 
un Annabmen iiber die zwischen den Gitterbausteinen wirkenden 
Krafte. Diese wollen wir naherungsweise durch die Coulombschen 
‘rifte zwischen den Ionen als Punktladungen und durch ein nicht- 
oulombsches Zentralpotential darstellen, das abstoBenden kurzreich- 
eitigen Charakters ist und nur zwischen nachsten Nachbarn beriick- 
sichtigt wird. 
is 
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Ebenso wie F, zerfallt. natiirlich auch jeder der Entwicklungskoeffi- 
zienten der Gl. (1) in einen potentiellen und in einen Schwingungsanteil: 


fy = PD, eg 
FL 20) ES. 


uy uv 


(16) 


Wir geben zunachst Formeln fiir diese GréBen fiir den Fall beliebiger 
Zentralkrafte an, die dann unter e) auf den oben angefiihrten Kraft- 
ansatz spezialisiert werden. Dabei kiimmern wir uns nicht um das nullte 
Glied der Entwicklung, da dieses zur Berechnung der thermischen Daten 
nicht bendtigt wird. 

Wir bezeichnen hinfort die Ortsvariable des Ions (wu) der Zelle (m) 
mit a”. Die vorgegebene mittlere Lage desselben Ions heiBt im ver- 
zerrten Gitter 7" (L, v;,), im unverzerrt kubischen Gitterzustand on (Ly 
Die entsprechenden Betrage seien 77", RI” und o7”. Die Differenzen 


an” — acy’ bezeichnen wir kurz mit a7) usw. 


it 

Ist Pur”) =,(7), #=1, 2; v=1, 2 das Zentralpotential zwischen 
zwei Gitteratomen, die innerhalb ihrer Zelle die Nummern yu und v haben, 
als Funktion des Abstandes 7 dieser beiden Atome voneinander, so wird 
die potentielle Gitterenergie 


D(a", 5 a = = 2 >) Pun 9) (17) 

(inv (7) *(5) 
Dabei ist die erste Summe zu erstrecken iiber alle Atome im Periodizitats- 
kasten, die zweite tiber alle Atome des unendlichen Kristalls mit Aus- 


nahme des herausgegriffenen Atoms ("" ; 


a) Der potentielle Anteitl der freien Energie pro Zelle wird* 


yy 
= eafe(e 


wobei die zweite Summation wieder iiber alle Atome des ba um- 
r\V 


A i) 


®,(L,v;,) = ©(X},...,X*¥) =2 Drie Fe?) or aha 


2| 


gebenden unendlichen Gitters, die erste dagegen jetzt nur noch iiber 
die zwei Atome einer herausgegriffenen Elementarzelle (hier 0. B. d. A. 
derjenigen mit m =o) lauft. 


Den Ausdruck (18) kann man ohne groBe Schwierigkeiten nach den _ 


Verzerrungsvariablen v;, entwickeln. Bei Beriicksichtigung der kubi- 


schen Symmetrie des Ausgangszustands mit v;,—=0 erhalt man schlieB-— 


lich als Koeffizienten dieser Entwicklung und potentielle Anteile der 


x Die xT (L, v;,) bilden ja ein regelma&Biges Gitter, in welchem alle Zellen m 
gleichberechtigt sind. 


cose a4 
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Entwicklungskoeffizienten der freien Energie 


®H=32 FZ [Og -S 
r= td) y bs 
P,, (L) aa 1 > > O Pur (0) é], 
geese! (19) 
,,(L) = ®,,(L) = 3 > »Y pis (0) Et &3] 
yv=1/m 7) 
( ll )+(°) 
mit 
Ft. 2 , a aig | SE. 
Ai ara Og(o) = aa og Rohe 


Innerhalb der eckigen Klammern sind an den Ortskoordinaten 0, é 
der Einfachheit halber die Indizes ee fortgelassen. 
MY 


Wenn man vom Vorhandensein des Schwingungsanteils FS) der 
freien Energie ganz absieht, lautet die (jetzt rein statisch-mechanische) 
Gleichgewichtsbedingung [s. Gln. (1) und (3)!] 


o®, 


= =0 (20) 


Vj K=0 


(Die potentielle Energie hat ein Minimum) oder 
@, (L) = 0. 


Der aus (20) ermittelte Abstand nachster Nachbarn im statischen Gleich- 
gewicht wird im folgenden Ly, genannt. 


Die nach Beriicksichtigung der Gleichgewichtsbedingung (20) allein 
aus der potentiellen Gitterenergie ermittelten ,,statzschen“ elastischen 
Konstanten [vgl. (4) | 


(0) Or L (0) Ds (0) Q,,(L 
Cis = i 0) ; Pon ee a 0) . oe a= te 0) (21) 
 erfiillen infolge der Annahme reiner Zentralkraftwechselwirkung die 
. ,,Cauchy-Relation fiir kubische Kristalle: 
(0) (0) 
Cay aa (22) 
B) Die Schwingungsenergie ist nach (12) durch ? bestimmt. Wir 
wollen hier nur die beiden Gln. (13) benutzen, da die Einstein-Terin- 
Naherung im Gebiet ,,mittlerer‘’ Temperaturen ungenau ist 6. Ab- 
schnitt 2c) und die Entwicklung von Gl. (12) nach den Verzerrungs- 
variablen recht kompliziert wird. : 
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Nach (15) ist (wenn, wir im folgenden |o2 (L, v;,) einfach mit 
w(L, v;,), |/o2(L, 0) mit w(L) bezeichnen) 


oO A? @ 
ar(L,v,) = es ee ig Ba 


= | Z 
Gal eet, ge mae, ty re 
Das Potential ® kann sich nach (17) bei Anderung von #? nur dadurch 


andern, daB sich das Potential zwischen dem Ion ( und allen ibrigen 
Ionen andert: 


hee ae Abed mY ; (|x — x0))| 
or = *% MM, Pe Puy 7 ‘Y 
v— ee = 


= = 2 +7 st fam Pur (| an — 
mee Cd) 
Mit der Abkiirzung 
A Punt) = (Fe + 2S) Quel) = Gaol) 


wird analog zu (18) 


ee Guy (RU?) Gus (RT?) 
co? (L, 0; ,) “3 yy Sas Dee ae | 
m oO m oO 
(7) (1) (7) *(2) 
Fiir die Koeffizienten Q,, 2,,, 2,2, 244, der Entwicklung von (24) nach 
den Verzerrungsvariablen ergeben sich Formeln, die denen der Gln. (19) 


vollig analog sind, z. B. 
2 


1 1 
S=Qum sd Sloe 
v= oO 
(")*(%) 
In die Entwicklungskoeffizienten des Schwingungsanteils F der freien 
Energie (13) gehen die auf w? im unverzerrten Zustand (L, 0, T) bezo- 
genen GréBen 


KOUE Q 
S;(L) in an , Si1 (LZ) ae 1 (F) 


-0?G,,, (9): al) (25) 


ein. 


Die Entwicklungskoeffizienten der gesamten freien Energie werden 
schlieBlich 


PF, =@,(L) +f (L, T)=®, +3e(T)-S,(L) 

Fy =®,, (LE) +R9 (£, T)= ®,,+3¢(T) “Sy (L)—4(T) +3. €(T)- Si (L) 
F=9,,(L) +9 (L, T=, 243 (7) - Sys (L)—7(Z)-3.e(T) $3 (L) 
Fyq=Oy4(L) +9 (L, T) =O, 44+3e(T) Sq,(L). 


26) 
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Darin ist abkiirzend 


ho (L) pits 7 4 
— bei tiefen Temperaturen (kT <h 
aT) = | - peraturen (kT < o) | (26a) 
| kT bei, ,hohen‘ Temperaturen (k T>> iw) | 
sowie 
' + kRT<how 

1, kT Sho Coe 

gesetzt. 


In (26) ist infolge der Annahme reiner Zentralkraftwechselwirkung 
zwischen den Gitterbausteinen 


M,=9, und S=—Sqyy [vgl. (19), (25)]. 


Die isothermen elastischen Konstanten [vgl. (4)] 
Cuy(T) = Vill, (PF) Fy (L,(7),T) 


erfiillen jedoch nach (26) im Gegensatz zu den ,,statischen‘‘ Konstanten 
®,,,/V, der Gln. (21) die Cauchy-Relation c,,=c,4 nicht, auch nicht bei 
7-=-(). 


e) Speztelle Zentralkrafte: Coulomb-Krajte 
und Zentralkraft-A bstossung nachster Nachbarn 


Fiir den Coulomb-Anteil des Potentials wird in (17) 


e2 


ic c c Cc 2 
P11 (7) = G22(7) = ee P12") = Gail) = sa (27a) 
Vom Rest wird, wie unter d) vereinbart, nur das Potential 


Pr2() = Gail”) = 9”) (27b) 


zwischen nachsten (ungleichen) Nachbarn beriicksichtigt. 


«) Fiir den potentiellen Anteil der freien Energie hat (27) zur Folge, 
daB die beiden Teilsummen in (18) gleich werden*: 


c ic NC 
O,(L,%;,)= DY Pur(R™) + D v(R™) = 8, + ©,. 
("")+(2) re as (28) 
a 
Cc NC 
D, ®, 


(Die zweite Summe lduft infolge der Bedingung @7'{ = L nur liber 
nadchste Nachbarn.) 


* Die Konfiguration, die ein positives Ion sieht, ist mit der von einem negativen 
Ion aus gesehenen Struktur bis auf Vertauschung der Ionensorten identisch. 
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Daraus, daB die &"* zu L proportional sind, und aus (18), (19) sieht 
cmc 


man, da die Coulomb-Anteile ®,, ®, usw. infolge von (27a) alle die Form 


(Zahl) - (29) 


haben miissen. Mit der ,,Madelungschen Zahl" Z, ist 


Cc 


c os 2 
DELO) ey eae (30) 
(7) +(2) 
Nach FuBnote * auf S. 499 wird daher 
. fe 8 Z, @ 
pe S { 
De 3 oL SF od 3 ) 
In 
© be y "Les; #6, DZ, e" 
D,+ D+ 2D, 4. Sate erues 3 (32) 


(vgl. FuBnote * auf S. 499) hat man jetzt bei bekanntem Z, eine erste 
c S 


Gleichung zur Bestimmung von @,, und 5. 


Eine zweite Gleichung erhalt man z. B. durch numerische Berechnung 
des Schubmoduls 


c 
1 &o, pr : 
c= V, ° Oyle = V, (0, + &,.) (33) 


nach der Madelungschen Methode. 


c c 
Das Ergebnis der Elimination von ®,, und ®,, aus (32) und (33) 
kann nach (29) beschrieben werden durch 


Cc 


c R Cc 
®,,=6,_, QD, 5 resi este (34) 


wo B,,y, vom Gittertyp abhangige, reine Zahlen sind (spezielle Werte 
fiir NaCl und CsCl s. Tabelle 1). 


Die Nicht-Coulombschen Anteile bekommen mit den durch 


und (35) 
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definierten, vom Gittertyp abhangigen Zahlen f und y (Werte s. Tabelle 1) 
sowie der ,,Koordinationszahl‘' (Zahl nachster Nachbarn) Z nach (18), 
(19) die Form 

NC 

,(L,0) =Z -9(L) 


NC 


®,(L,0) =—-L -9'(L) 
= ; (69) 
®,,(L,0) =B - L*-O%y(L) 

NC NC 


®,,(L,0) =®,.(L,0) =y -L*-O*%p(L). 


B) In die Schwingungsenergie gehen die Coulomb-Krafte in unserer 
Einstein-Term-Naherung itiberhaupt nicht ein. Die Coulomb-Anteile der 
in dem Ausdruck fiir w? vorkommenden GréBen A? ®|,_ x sind namlich 
bis auf einen Faktor e gleich dem A-Operator, angewandt an der Stelle 
a — X? auf das elektrostatische Potential y derjenigen Ladungsverteilung 
0.,(#), die von allen Gitterionen mit Ausnahme des bei x =X? be- 


findlichen Ions E-} gebildet wird [vgl. auch Gl. (23) ]. Nach der Poisson- 
Gleichung der Elektrostatik ist aber 


© Ayla_xe = — 4% Oy le-xe = 0- 


Die elektrostatischen Krafte zwischen den Ionen geben also zu w? keinen 
Beitrag. 


Nach (24), (25) wird dann mit Gs ‘und denselben Zah- 


1 
M~ MM 


len y, B, Z wie in (36) sowie mit G(L)=A()|,-1,0G(L)=+"2) _ usw. 
w®(L, 0) = 0*(L) = A_- G(L) (37) 
und z.B. 
Q44(L) = 2,2 (L) = Lt OGL), 
so daB 
olcpam _ 18 _0G(L) 
PA ee th 
O?G(L 
+6 se a re(D) 
S4a(L) —_ Si2(L) Zz I* G(L) 
wird. 


Nach (26) erhalten wir schlieBlich fiir die Koeffizienten der Entwick- 
lung der gesamten freien Energie nach den Verzerrungen aus dem 
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beliebig gewahlten Ausgangszustand (L, O, 7): 


Anteil des 


Coulomb- | Nicht-Coulomb- Schwingungsanteil 
Potentials 
| OG(L 
RL N= 4 Sry) +2(7) no (39a 
J | L) 
<I e BBN OA GEL) : if (OG (L) 207 b 
Full, = Be + BLAOt@(L) + e(T) ELLA — (1) 47) (qr) 89 
p | | 3y _, O?G(L) _L*(0G(L)\? é 
Fall. N=yeq- typ (t) +e(1) Sua — etx (ea) G8 
; : 
e | 392 9 02G.(L) Abweichung von der F 
Fag (L bre sae dae oO 1 Diva ee iecceeaiaitas eee G9 


3. Die Linearisierung in kT; 
Gleichgewichtsbedingung und elastische Konstanten 
a) Die Entwicklung nach ¢(T) 


Zur Ermittlung des thermischen Gleichgewichtsabstandes L, nach- 
ster Nachbarn als Funktion der Temperatur haben wir nach (3) in (39) 
Fy Ce 0Fzussetzem 


Einsetzen von L,(7) in die zweiten Ableitungen F,,(L, T) der freien 
Energie nach den Verzerrungen {vgl.(4)] und Division durch das Vo- 
lumen der Elementarzelle fiihrt auf die isothermen elastischen Kon- 
stanten 

— Fuv(L,(T), T) 
Cay UE) T(L ¢(D) 


(Mit V,(L)=o-L’, o=2 fiir NaCl, o = $)3 fiir CsCl). 
Wir wollen L,(T) und die c,,(Z) nach Potenzen von 


oe bei tiefen, 
kT bei hohen Temperaturen 


(d.h. im wesentlichen nach Potenzen der mittleren Schwingungsenergie 
pro Freiheitsgrad) entwickeln. Es sei 


a) (Ly (2) == By + 2, +05 +; + 
b) Can) = ae Si el e el eae 
mit L; =/,-e(7), /,.temperaturunabhangig ; 
L, = const - ¢? usw. 


(40) 


a ea 
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Ly, Ly usw. werden durch Entwickeln beider Seiten der ersten Gl. (26) 
bzw. (39) nach Potenzen von ¢(T) und Koeffizientenvergleich ermittelt. 
Finsetzen von (40a) in die drei letzten Gln. (26) bzw. (39) ergibt dann die 
Entwicklung (40b). 

Die Gleichungen nullter Ordnung ergeben [vgl. (26)| natiirlich die 
statischen, allein aus der potentiellen Energie ermittelten Werte L = 
(Minimum der potentiellen Energie) und Cuy= cry [vgl. (3), (4)]. Sie 
lauten 


e®, | x F e2 ’ 

oe — O oder, nach (39): Z, 2B AU GD 0} 
ce) — Puv(Lo) _ Pu» (Lo) (41) 
ad hl CMe see 


Die Gleichung erster Ordnung zur Bestimmung von L,(T) fiihrt mit 
(39), (41) und den Abkiirzungen G(L,) =G,, OG(L,) =OG, usw. auf 


ee (42) 


Die entsprechende Gleichung zweitey Ordnung in e« fiihrt auf 


EM oe fg 3 G0 72 OP'Ga 3 72 (06,)? 
L, (7) oi at Ome Saar J me 


Eine Abschatzung von L,/L, und L,/L, an Hand des Born-Mayerschen 
Ansatzes p(r) =C exp(—7/b)* ergibt fiir NaCl, KCl, KBr bei ,,hohen“ 
Temperaturen 


Fy wy — 7 __ (pu 2% bei 500°K) 
PRS Tae 4 (44) 
Bah mig 


‘cede rug (~10% bei 500°K, d.h. is ~0,2%). 

Das zweite Glied L, der Entwicklung von L,(T) nach Potenzen von 
kT bewirkt also bei nicht allzu hohen Temperaturen nur eine sehr kleine 
Korrektur an L,=L,+L,. Wir beriicksichtigen daher in L, (7) nur Ly 
und das in ¢(T) lineare Glied L,**. Die in (44) gegebene GréBenordnung 
von L, stimmt mit derjenigen des experimentellen L,—L, tiberein 
(s. Tabelle 4). 


* Bei dieser Abschatzung wurden die Konstanten C-und 6 so bestimmt, da 
2 
die Gleichungen oe ee _ 4 Zo’ (Ly) =0 fiir den ,,statischen“ Gleich- 
L=L, 0 1 2@ 
gewichtsabstand L, nachster Nachbarn und —-=V,(L))- = ; 
c{) aS 2c SAC %o Le OV; vuzn=0, L=Ly 
a a2 ° OL) fiir die ,,statische’’ Kompressibilitat x) auf Werte 
9Vz(Lo 
fiihren, welche die GréBenordnung des experimentellen L,(T)(*3 A) und der 
experimentellen Kompressibilitat (1/% ~ 2 - 10! erg cm-%) haben. 

xx Wollte man iibrigens etwa noch L, beriicksichtigen, so miBte man konse- 
quenterweise zu F, = ©, + ES nocheinen Term F,yy, hinzufiigen, der Abweichungen 
von der quasiharmonischen Néherung enthalt und zu Korrekturen an L,(T) 
AnlaB® gibt, welche die gleiche CréB8enordnung haben wie L, (vgl. W. Lupwic [3]). 
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Wegen der Kleinheit von (L, —L9)/Ly)=L4/Lp setzen wir tiberdies bei 
tiefen Temperaturen naherungsweise 


Nea ho(Lg(T)) hwy _ ho(Lo) _ & Vaz & (45) 


2 2 2 2 Yom 
[vgl. (39)]. 

Eine ahnliche Abschatzung wie die fiir L,/Ly, und L,/L, gegebene 
ergibt fiir c/}/c\P) sowie fiir ci)/c) die GréBenordnung 10% (fiir NaCl, 
KCl, KBr bei etwa 500° K). Wir wollen daher auch bei der Berechnung 
der c,,,(Z) die Glieder quadratischer und héherer Ordnung in ¢ vernach- 
lassigen. Wie oben ersetzen wir bei tiefen Temperaturen ¢=fhw (L,)/2 
durch hw (L,)/2. 

Das Ergebnis der Linearisierung aller unserer Gleichungen in ¢(7) 
k6énnen wir kurz folgendermaBen zusammenfassen : 


ASS Ist 


(Del, Oo (46) 
mit 
h : 
vsti Pila 
Taishi ok Gedatliee aae e ohsalss 
feels ¥ppgroB- 


L,!, sind von :T unabhangig und ee aus 


R(Eq(1), 7) = (Lo) +2(7)-{h- HO] +35,(L)b=0. (47) 


Ly ®, i 
3 Oe i= Ee 
,»L=L," ist die ,,statische’ Gleichgewichtslage (Minimum der poten- 
tiellen Energie: eee 0). 
1e 
2. Die elastischen Konstanten werden 
© (L.) d Py, | 
T) = aslo) Ve Saa(Lo) 
eS 
RD 
44 
Ww ) d PD,» 
ae ialie Vs Si (Lo) 
C9 (T) Vio +07} : ie 3c et ey (Ph ita} (4: 
oi 
®,, 
faa V, 


41(T) = ue, ot. 8i( 2) slenns 
0) 
11 


[e(Z) s. oben, ¥(T) s. Gln. (39)]. 
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Jede von ihnen besteht aus drei Anteilen: 


a) Aus einem temperaturunabhdngigen ,statischen‘’ Anteil cM), der 
fiir Verzerrungen aus der , statischen‘‘ Gleichgewichtslage bei alleiniger 
Beriicksichtigung der potentiellen Energie gelten wiirde, 

Or 
V; 
dL |rt=1 


b) aus der Anderung ¢(7) - J, - des potentiellen Anteils 


®,,,(L)/V, infolge der Abweichung L,=e(7) - J, des wirklichen, thermi- 
schen Gleichgewichtsabstandes vom statischen Abstand, 

c) aus dem Anteil der Schwingungsenergie. 

Aus 1., 2. ersieht man: 

a) Abstand nachster Nachbarn und elastische Konstanten werden 


bei kleinen Temperaturen (e oe =) temperaturunabhangig*, wahrend 


sie bei ,,hohen*‘ Temperaturen (¢ =T) linear mit der Temperatur ver- 


laufen (Der thermische Ausdehnungskoeffizient « = C = wird also 


0 
bei ,,hohen“ Temperaturen temperaturunabhangig, bei tiefen Tempe- 


raturen strebt er gegen Null). 


b) Extrapoliert man den linearen Verlauf, den die Kurven L,(T), 
Cy»(Z) bei ,,hohen‘* Temperaturen zeigen, bis auf T=0, so erhalt man 
die ,,statischen‘‘ Werte Lo, c’?),. 

NB.: 1. und 2. gelten auch, wenn nicht nur Zentralkrafte wirken, 
sofern nur die Linearisierung in ¢(7) berechtigt ist. Bei reiner Zentral- 
kraftwechselwirkung ist natiirlich (s. oben) ®,,—®,, (,,Cauchy-Rela- 
tion) und S,,=S,,, so daB zusatzlich zu a), b) noch gilt: 

c) Es ist stets cy, <C,,4. 

d) Ermittelt man aus den experimentellen Kurven ¢,,(T), C44(T) 
durch lineare Extrapolation auf T =O die ,,statischen‘‘ Konstanten c}, 


und c§, so kann man aus Abweichungen von der ,,Cauchy-Relation“ 


(0); _. ,t0) 
C2 = Ca4 


auf das Vorhandensein von nichtzentralen Kraften schlieBen. ° 


b) Die Berechnung der elastischen Konstanten 
nach der Anpassungsmethode und mit Hilfe des Born-Mayer-Potentials 


Fiir unser spezielles Modell (elektrostatische Krafte, Restzentral- 
krafte nur zwischen nachsten Nachbarn) sind die in (37) bis (39) ent- 
haltenen Ausdriicke fiir ®,, ®,,, o(L), S; usw. in (47), (48) einzusetzen. 
Wir wollen dies nicht explizit durchfiihren, sondern lediglich darauf 


* Nach Gl. (12) strebt F,(T) bei tiefen Temperaturen (T-—0) exponentiell 
und mit horizontaler Tangente seinem Wert fiir T=0 zu. 
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hinweisen, daB dabei von dem nicht Coulombschen Zentralpotential (7) 
zwischen nachsten Nachbarn nur die ersten vier Ableitungen an der 
Stelle 7=L, auftreten: 


PD 
d— 
P, enthalt gy’ (Lp), ee enthalt noch p”’ (Lo), S, (Lp) enthalt zusatzlich 
@ 
(2 
noch g’’’(L,). Die @,,(L) enthalten héchstens gy’ (Lo), die cial 


hdchstens y'’’(L») und die S,,(L,) héchstens g'’(L»). 

Die Werte dieser vier Ableitungen kénnen wir uns zum Zwecke der 
zahlenmaBigen Berechnung der elastischen Konstanten und ihrer Tempe- 
raturkoeffizienten auf zweierlei Art verschaffen: 

1. Durch Anpassung an experimentell direkt zugangliche GréBen 
(dazu ist kein spezieller Ansatz iiber die Form des Potentials ¢ (7) nétig!) 

2. Mit Hilfe eines Naherungsausdruckes fiir das nicht Coulombsche 
Potential gw. Als solcher wird hier das exponentielle Born-Mayersche 
Uberlapp-Potential benutzt. 

a) Die Anpassungsmethode hat neben der Vermeidung ungenauer 
Potentialansatze noch folgenden Vorteil: Sie beriicksichtigt auBer den 
Zentralkraften zwischen nachsten Nachbarn auch noch denjenigen Anteil 
aller tibrigen im Kristall wirksamen Krafte, bei dessen Beriicksichtigung 
die elastischen Konstanten mit den zur Anpassung benutzten Daten 
denselben formalen Zusammenhang haben, wie bei alleiniger Beriick- 
sichtigung der Zentralkraftabstossung nachster Nachbarn. 

Wir extrapolieren zunachst den linearen Verlauf, den die experimen- 
tellen Kurven fiir den Gleichgewichtsabstand L,(7) nachster Nachbarn 
bzw. fiir die reziproke isotherme Kompressibilitat 1/x als Funktionen der 
Temperatur bei ,,groBen“ T zeigen, bis hinunter auf T=0. Dadurch 
gewinnen wir [vgl. b) auf S. 513] den statischen Gleichgewichtsabstand L, 
und die statische Kompressibilitat x, fiir Kompression aus der statischen 
Gleichgewichtslage : 


1 7, #&@, c + 20) YZ G 
Zz o772_ — = 0 
xo OV; |v¢~=0 3 9oLy 
L=Ly 
Z ” 29’ (Ly) 
mi ib P =| 
sai (Ps Celik 
Zi e? 


Nach (41) wird gy’ (Lo) =—F.,. 
0 


; at . ' " 
Mit 24, el kennen wir also y’ (Lo) und "’ (L,). 
Aus (42) folgt fiir den linearen thermischen Ausdehnungskoeffizien- 


Aja) iddig(D) 


ten (eG === 
igs ssaT 


bei ,,hohen* Temperaturen (e =k T, « konstant): 
ee ee mad 
THY Pa? mm Gtieg 
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a enthalt (in OG,) auBer gy’ (Lo), Tabelle 1. Vom Gittertyp abhdngige Zahlen 


y’’ (Lo) noch (Lo): oy’ (Lo) vm (39), (44) 
1aBt sich durch «, 1/x) und Ly NaCl CsCl 
ausdriicken. 
Die vierte Ableitung = ae? Re : 
IV = . > | 
m ‘(L») kénnen wir z.B. so Z, (Madelung-Zahl] 1,7476 1,7627 
anpassen, daB der Anstieg der , : ie 
experimentellen ¢;(7)-Kurve ,_ 44) pig 3.5) | 2 8 
durch die theoretische For- L* Teil - esis 
mel richtig wiedergegeben 
wird *. B (Fig. 4, 5; Gl. (35)] 2 z 
Tabelle 2 enthalt die Aus- : : | beth 
driicke, die sich fiir die elasti- 8, [Gln. (31), (32), (33)] | —3,1385| 1,83 
schen Konstanten und fiir die a> a / = eee i 
Nullpunktsenergie fw /2 er-  y [siehe f} | 0 : 
mec mene maw jie lt) Sieh ly : 
gp’ (Lo) und g’"(L,) durch _ », [siehe B.] 0,6955 | —1,797 


Fig. 3. Form und Lage der Elementarzelle 
im NaCl-Gitter 


Fig. 5. CsCl-Gitter: Elementarzelle, 
Zentralatom (Cs+) mit néichsten Nachbarn (CI-) 


Fig. 4. NaCl, Zentralatom (Na*) 
mit nachsten Nachbarn (CI-) 


* Dieser Anstieg kann direkt aus MeSkurven entnommen werden. Man konnte 


prinzipiell auch die Differenz c,|7—.— c zur Anpassung von h benutzen, doch ist 


diese recht klein und die Unsicherheit in ihrer Messung groB, wahrend der lineare 
Anstieg von ¢c,, mit T bei ,,hohen“ Temperaturen sehr genau gemessen ist. 
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Tabelle 2. Nullpunktsenergie hw,/2; ,,statische’ Werte ae Werte CurlT=o bei T=O 


und Temperaturkoeffizienten bei hohen Temperaturen a,, der elastischenKonstanten 
nach der Anpassungsmethode 
Dee ee ee ee 


NaCl | CsCl 
hoy/2 h/2+ V3Lo/M x, | + VLo/M xp V3 
oy, 0,6955:e2/2L) | 1/9 — 1,209 - €2/Ly V; (Ly) 
h- heneg[8L2 — (4c + wine 
re — tac) | — k /3/L3 — 0,661 «2h m/L? 
— (8/J/3) - (L3.02/h22) 
“44|T=0) 0 + gg: Ravgl2k cP} + coyy* Reng/2h 
| of ct 
Piukcetil He By 2f bo? et Aa ; 3 2 
O19 Ogg — OL 9 a*/h xo — (3/3 3): (Lo a? /Rx6) 
Cyalr=o| C44 + [ogg — 3L5 x?/koeG] - herg/2k ee ie Lae 7 (4/)/3) (L3a?/k 8) | ‘Rha/2k 


ae 3/9 — 2¢9% | 3/%9 — 2c$} 
h- Rxo/6L2 — (400) + 3/9) a | h+ Rx/8L2 — (4c0 + 1/x9) x 
0, | —4k/E8~1,165-e% kx, /L? —k V3/L3 — 0,661 e& kx /L? 


| 
| 
— 24L3 0? /kx2 | — (16/3) - (Lé a? /R22) 


Ci|T=0) a Filer of 3LG oc?/ he 2¢5] ‘he,/2k | cP + Lous ae (4/)/3) (L8 o2/h202) | “h@o/2k 


Lo, % und « ausdriickt 


(Bezeichnungen: “.wt,, = ¢f,-+ Ta,,,  T ;,groB" 
eyy'y'e,,s| 720: T klein). 


Tabelle 1 enthalt die dabei benutzten Werte der vom Gittertyp ab- 
hangigen Zahlen in den Gln. (39), (41). In Klammern ist die Herleitung 
angedeutet. 8, und y, sind aus (31), (32) und (33) ermittelt unter Be- 
nutzung der in der Tabelle angegebenen Werte der Madelung-Zahl Z, 
und der nach MADELUNG berechneten Schubmoduln 


ANacl 
atl __ 
See 


e2 
1,278 —— 
Cos 1 e 
pre rl bers cine U 


Leider sind nur fiir die Salze KCL, KBr und NaCl, die samtlich dem 
NaCl-Typ angehéren, die elastischen Konstanten als Funktionen der 
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Tabelle 3. Dieselben GréBen wie in Tabelle 2, berechnet aus dem Born- Mavyerschen 
Uberlapp- Potential. Formel zur Berechnung der thermischen Ausde hnung « bei hohen 
Temperaturen 


a2 | h/2- 0,2913 - (A — 2) -e/ML3 h/2- \/0,2938(A — 2) - e2/ML? 

m | — 4a cf) = — 2,39- (1 + 2/A + 2/A®) - /L3| = 0.216. (34 + oT 24/A2) «B/ES 
a ses Oe ee tig in 1; cad gs ] igs + 2/A?) + k/L3 

T=0 C2) + ogg hw,/2k | eO) + + 44° oar 7 a 
2 | cy cA 

. | Raia a (A? — 4 — 8/A) + k/6L3 fas Ons Bere (a2 — ae 3/A) ALB 
ar + [a 4— Meas Goel Q4+ [o%44— 0,108 (A?—4—8/A) -k/L3) -iw,/2k 
4 [0,5825 -(A + 1) —3,1385]-e/2Z$ | — [0,196 -(A +1) + 1,830] - 2/Ly V; (Ly) 

. — (A? — 4 — 8/A) - R/6L3 4. | 0,216 (A? — - 8/A) - R/L3 

| - (34/2 46+ 11/A $ 12/A?)-k/L8 | =0,216(3A + 12 + 22/A + 24/A2) - R/L3 

; | + 10,8- (1 + 2/A + 2/A2) - k/L3 | — 8,09(1 + 2/A + 2/A?) -A/L3 

.. ce) + [y,,+ (A?—4—8/A) -k/12L3] -hw,/2k om [ory + 0,108 (A? —4—8/A) - k/L2) -hw/2h 
. Temperatur gemessen*. Nur bei ihnen konnte daher die beschriebene 


Anpassungsmethode durchgefiihrt werden. 

B) Um wenigstens einen ungefahren theoretischen Uberblick iiber 
das Verhalten der Salze des CsCl-Typs zu erhalten, wurde die zweite 
Methode benutzt: 


g(r) wurde dem Born-Mayerschen Uberlapp-Potential gleichgesetzt : 
g(r) = Cees 
Aus fee 
! Stange te 
[vgl. (41)] folgen die héheren Ableitungen dann einfach durch Multi- 
plikation mit —1/d, 1/b? usw. 

* Messungen von Briscor und Squire [13] an LiF sind fiir die Anwendung 
unserer Anpassungsmethode wenig geeignet, da sie sich nicht bis hinauf zu solchen 
Temperaturen erstrecken, bei denen die elastischen Konstanten linear mit T an- 
steigen (wegen der kleinen Massen der Gitterionen ist die Nullpunktsenergie 
Rw (Lo)/2 sehr gro). 

Z. Physik. Bd, 150 : — 34 
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Tabelle 3 enthalt die Formeln, die sich fiir Aw (L,)/2, den thermischen 
Ausdehnungskoeffizienten « bei ,,hohen‘ Temperaturen und fiir die 
elastischen Konstanten ergeben, wenn man q’ (Lp), .-., y'’ (Lo) durch Ly 
und A=L,/b ausdriickt, nach Potenzen von 1/A entwickelt und Glieder 
mit 1/A? gegen solche mit A?, Glieder mit 1/A* gegen solche mit 1/A ver- 
nachlissigt. (Die Bestimmung von b, zu welcher man z.B. %9 heran- 
ziehen kann, ergibt namlich* fiir alle Alkalihalogenide ungefahr 
b=1A; A=L,/b hat also die GréB8enordnung 10). 

Infolge des Verschwindens von y (vgl. Tabelle 1) gilt fiir die Salze 
des NaCl-Typs (in unserem einfachen Modell mit nicht Coulombscher 
Wechselwirkung nur nachster Nachbarn) : 

4. h=q'¥(L,) kommt nur in a, und ¢,|7<9 vor. 

2. Die Abweichung des Wertes c,,(7) vom ,,statischen“ Wert ]aBt 
sich allein aus der Abweichung des thermischen Gleichgewichtsabstandes 
L,(T) vom statischen Abstand erklaren, mit anderen Worten: Die 
Temperaturabhiangigkeit von c,, wird allein durch die thermische Aus- 
dehnung bewirkt. 

Bei den Salzen mit CsCl-Siruktur ist y=6 +0: h geht in alle drei 
elastischen Konstanten ein. 


c) Ergebnisse der numerischen Rechnung 


Tabelle 4 gibt eine Ubersicht tiber gemessene und theoretisch be- 
rechnete Werte der elastischen Konstanten als Funktionen der Tempe- 
ratur. 


Fiir die drei Salze des NaCl-Typs KCl, KBr und NaCl sind in Tabelle 4 
die nach Tabelle 2 aus h und den experimentellen Werten von «, Ly 
und 1/%)** berechneten GréBen ci), a,, 
sprechenden gemessenen Daten verglichen ***; der Wert von / ist derart 
angepaBt, daB der berechnete Anstieg «,, mit dem gemessenen iiberein- 


stimmt. 


* Vgl. (12), I, §3. Dort sind allerdings die Werte von 1/x% und L, bei Zimmer- 
temperatur zur Bestimmung benutzt. 

xx Die experimentellen Werte von «, L, bei Zimmertemperatur sind den 
Landolt-Bérnsteinschen Tabellen entnommen (in der Nahe der Raumtemperatur 
ist a fiir die betreffenden Stoffe einigermaBen temperaturunabhangig, vel. [9]). 
1/x%9 = (C® + 2c%)/3 wurde aus den gemessenen Cuy(T)-Kurven (vgl. [4] bis [8]) 
ermittelt. 


und ¢,,|r-o mit den ent-. 


*** Die in der experimentellen Literatur angegebenen, aus Schallgeschwindig- _ 


keitsmessungen erhaltenen, adiabatischen Konstanten wurden zuvor nach der 


i 3 : VT Haale 
Formel c2¢- =~ cis; = 0, c2d- — cis; — cad. — cis. — ee (siehe z.B. [2]) unter der 
os ht Sen nd Kies ails ct Sait 
ahme y = = const (= ,,Griineisenkonstante‘‘) auf isotherme Konstan- 


Cy * His 


ten umgerechnet (c,(T)/V(T) s. [10], [11}). 


ee 
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Fig. 6. Experimenteller ( 
und theoretischer (— - — 
Temperaturverlauf der 
thermen elastischen Konstan- 
ten von KCl. 
(———): lineare Extrapolati on 
auf T=0 
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In Tabelle 4 ist auch die Nullpunktsenergie in Grad angegeben (als 
diejenige Temperatur, bei welcher k T=hw,/2 wird) 


Fig. 8. Temperaturverlauf der 
elastischen Konstanten von 


NaCl (Legende s. Fig. 6) sr 700 200 300 400 500 "K 


Fig. 9. Temperaturverlauf der 
elastischen Konstanten von 
CsCl, berechnet aus dem Born- 00 

Mayerschen Uberlapp-Potential Gh 700 200 300K 


Fiir Caesiumchlorid sind in Tabelle 4 die unter der Annahme 9 (7) 
=Ce-"* (p(r) = Born-Mayer-Potential) nach Gl. (41) und Tabelle 3 
aus L, und A=L,/b berechneten Werte von « (nebst experimentellem 
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Wert bei Zimmertemperatur), co, &» und ¢,,|roo aufgefiihrt. Dabei 
wurde 6 =1A gesetzt. 

Zam Zwecke des Vergleichs mit den Resultaten der Anpassungs- 
methode enthalt Tabelle 4 auch die nach Born und MAYER berechneten 
Werte von a, C?),, 0411, %2, %44 und hw,/2 fiir Kaliumchlorid. Die Er- 
gebnisse beider Methoden stimmen gréBenordnungsmabig tiberein. 

In den Fig. 6—9 sind berechnete und gemessene elastische Konstan- 
ten als Funktionen der Temperatur dargestellt. Fig. 10 zeigt die Ande- 
rung von L, mit der Temperatur fiir Caesiumchlorid. 


0 ae 700 200 300K 
2 


Fig. 10. Thermische Ausdehnung von CsCl: Experimentelle ( ) und aus dem Born-Mayer-Potentia 
berechnete (— - — - —) Lg(T)-Kurve 


4. Diskussion der Ergebnisse 


a) Ergebnisse der Rechnung (vgl. Tabelle 4 und Fig. 6—10) 


1. Bei hohen Temperaturen verlaufen die gittertheoretisch berech- 
neten elastischen Konstanten ¢,,, Cy. und cy, (wie auch der Gleichge- 
wichtsabstand nachster Nachbarn) linear mit der Temperatur. Wahrend 
L, mit steigender Temperatur zunimmt, nehmen die isothermen elasti- 
schen Konstanten ab. Fir 7-0 werden L, und die c,, temperatur- 
unabhangig. 

Beid) pits ISt SLETS C,4 5G, .: 


b) Die ,,Cauchy-Relation“ c,,=c,, ist jedoch fiir die aus dem 
linearen Verlauf bei hohen Temperaturen extrapolierten_,,statischen“‘ 
Werte cf, und ci?) erfiillt. 


3. Cy, hangt stark von der Temperatur ab. c,, ist schwach, cy, noch 
schwacher temperaturabhangig. 
Cy, ist rund fiinfmal so groB wie cy. und c4,. 


b) Vergleich mit MeBergebnissen 
a“) NaCl-Typ. Messungen des Temperaturverlaufs der elastischen 
Konstanten liegen leider nur fiir die Alkalihalogenide KCl [4], KBr [5] 
und NaCl [4], [6], [7], [8] vor (vgl. FuBnote * auf S. 517). 
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Die (nach der Anpassungsmethode) berechneten und die gemessenen 
Werte der elastischen Konstanten stimmen qualitativ gut iiberein. Bei 
quantitativer Betrachtung zeigen sich vom KCl, KBr zum NaCl hin zu- 
nehmend Diskrepanzen. 

(1), (2a) und (3) sind experimentell bestatigt, allerdings hangt fiir 
NaCl cq, starker als c,, von der Temperatur ab, so daB sich die Kurven 
fiir cy,(Z) und c,,(7) etwa bei 600° K schneiden. 

(2b) ist bei KCl und KBr recht gut (bis auf weniger als 10%), bei 
NaCl schlechter | (c?4 —c?s)/ci°2 ~ 20% | erfiillt. 

Zur Erklarung der Abweichungen des theoretischen Verlaufs der ela- 
stischen Konstanten vom experimentellen reichen die in der experimen- 
tellen Literatur angegebenen MeSungenauigkeiten von wenigen Prozent 
nicht aus. Auch ware ein Zunehmen dieser Ungenauigkeiten von KCl, 
KBr zum Natriumchlorid hin unverstandlich, da NaCl am haufigsten 
und griindlichsten untersucht worden ist. 

Die bei der theoretischen Berechnung der elastischen Konstanten 
gemachten Naherungsannahmen, die numerisch ins Gewicht fallen kénn- 
ten, sind: 

1. Die adiabatische Naherung (keine Elektronen- Quantenspriinge bei 
Kernbewegungen und Gitterschwingungen), 

2. die quasiharmonische Naherung (Beriicksichtigung héchstens 
quadratischer Glieder in den Auslenkungen der Atome aus den vor- 
gegebenen, verzerrten Mittellagen, s. Abschnitt 2b), 

3. die Linearisierung in hor | 2 bzw. kT, 

4. der Ersatz des Gitterspektrums durch einen Einstein-Term der 
Frequenz oz 3 

5. die Beschrankung der nicht Coulombschen Wechselwirkung zwi- 
schen den Gitteratomen auf 

a) Zentralkrafte und 

b) nachste Nachbarn. 

4. Die adiabatische Naherung sollte bei den Alkalihalogeniden, die 
dem Ideal eines Kristalls mit reiner Ionenbindung recht nahe kommen, 
sehr gut erfiillt sein. 

2. Abweichungen von der quasiharmonischen Naherung wiirden 
(vel. [2], [3], FuBnote * auf S. 511) ebenso wie 

3. die Unrichtigkeit der Linearisierung in ¢(T) nur solche Korrektu- 
ren an den ¢,,(Z)-Kurven bewirken, die bei ,,hohen‘‘ Temperaturen mit 
der zweiten Potenz oder héheren Potenzen der Temperatur gehen. Die 
experimentellen c,,(Z)-Kurven verlaufen aber iiber ein Temperatur- 
intervall von 200 bis 300 Grad Breite hinweg recht genau linear: die 
Einfliisse der Abweichungen von den Naherungen 2. und 3. auf die 
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elastischen Konstanten. sind entweder sehr klein oder heben sich 
gegenseitig auf. 

4. Die rene SS Term-Naherung zur Berechnung der freien Energie 
fiihrt (vgl. [3]) fiir die uns hier allein interessierenden Abdlettungen der 
freien Energie nach den Verzerrungen bei tiefen und ,,hohen“* Tempe- 
raturen zu praktisch exakten Resultaten. 

So kommt fiir eine Deutung der Unterschiede zwischen Theorie und 
Experiment schlieBlich im wesentlichen nur der EinfluB 


5. a) der nichtzentralen Krafte (,,Mehrk6rperkrafte*’), 


b) der nicht Coulombschen Krafte zwischen weiter entfernten 
Ionen, vor allem zwischen iibernachsten (gleichen) Nachbarn in Betracht. 


DaB dieser EinfluB vom KCl zum NaCl hin zunimmt, macht man sich 
leicht folgendermaBen plausibel: 


Vom KCl, KBr zum NaCl hin entfernt sich das Ionenradienverhaltnis 
immer weiter vom Wert41. Die gréBeren Halogenionen kommen sich 
um so ,,naher“, je kleiner die Alkaliionen werden: die Wechselwirkung 
zwischen iibernaichsten Nachbarn gewinnt an Bedeutung; auBerdem 
wachst die deformierende Wirkung des (im Verhaltnis zum Anion kleiner 
werdenden) Kations auf das Anion und damit der fiir Mehrkérperkrafte 
verantwortliche, gerichtete Bindungsanteil. 

Das Zunehmen des Anteils der Mehrkérperkrafte kann man direkt 
am Zunehmen der Abweichung von der Cauchy-Relation cf} =c{) von 
KCl, KBr (relative Abweichung (c{—c}°2)/cf; unter 10%) zum NaCl 
(Abweichung etwa 20%) verfolgen. 

Die aus Born-Mayer-Kraften und (zu einem recht erheblichen Anteil) 
aus Van-der-Waals-Kraften bestehenden Restzentralkrafte zwischen 
tibernachsten Nachbarn kénnte man im Prinzip noch genauer beriick- 
sichtigen. Die hierauf verwandte Miihe wiirde sich aber nicht lohnen, 
da gleichzeitig Mehrk6rperkrafte auftreten, zu deren zahlenmaBiger 
Beriicksichtigung es an geeigneten Ansatzen fehlt. 

Eine Abschatzung der GréBenordnung des Einflusses der Wechsel- 
wirkung zwischen tibernachsten Nachbarn an Hand des Born-Mayer- 
schen Potentials, auf die hier nicht naher eingegangen sei, ]aBt das Bild 
der Kurven c,,(Z) qualitativ ungeadndert. In quantitativer Hinsicht 
treten vor allem bei cy, merkliche Anderungen auf (cy, wird starker 
temperaturabhangig, wodurch die Ubereinstimmung von Experiment 
und Theorie verbessert wird). 

B) CsCl. Fiir Salze des CsCl-Typs liegen leider keine Messungen der 
elastischen Konstanten als Funktionen der Temperatur vor. 

Die allein aus dem Born-Mayer-Potential zwischen nachsten Nach- 
barn ermittelten Werte der Tabelle 4 fiir CsCl geben aus zwei Griinden 
nur eine qualitative Ubersicht: 


Mg 
‘ 
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1. Obwohl das Radienverhaltnis des CsCl nahe bei eins liegt, sollte 
die Wechselwirkung tibernachster Nachbarn stark ins Gewicht fallen, 
da der Abstand nachster Nachbarn und der Abstand itbernachster Nach- 
barn im CsCl-Gitter fast gleich sind (s. Fig. 5). 


2. Infolge der auBerordentlich groBen Polarisierbarkeit des Cs-Ions 
stellen Polarisationskrafte einen weit gréBeren Anteil der Wechsel- 
wirkung zwischen niachsten Nachbarn als etwa bei NaCl oder KCl. 


Die theoretische L,(7)-Kurve stimmt jedoch mit der experimentellen 
recht gut iiberein (vgl. Fig. 10). 
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Berichtigung 


zu Bartets, H., u. R. BEUcHELT, ,,Uber die typischen Erscheinungsformen im _ 
Spektrum dichter Plasmen. I‘, erschienen in Z. Physik 149, 594 —607 (1957). 


In den Formeln sind einige Schreib- und Druckfehler iibersehen worden. Auf — 
S. 598 ist in Gl. (5) und (8) auf der linken Seite die Bezeichnung der Strahldichte J im 
an Stelle von J, zu setzen. 


Formel (5) muB also richtig heifen: 


; ip, ; 
, Tp= BJ Jala) x(x) de, 
eae Formel (8) : oe (pa 
a = Simax? call Y(T) - 3} ; ( ‘3 


AuBerdem lautet Formel (9) Sues, O00; bbe 


oS 


To 


Ft, 2) <2 #{[a- + pein] +f em SP} A 
und die letzte Formel auf S. 604: A a hf VIE eer ss 
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Aus der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt 


Der Einflu8 von Oberflichenfremdschichten 
auf die Strukturverinderungen 
dinner Metallaufdampfschichten beim Tempern* 


Von 
KARL- JOSEPH HANSZEN ** 
Mit 15 Figuren im Text 


(Eingegangen am 25. September 1957) 


An Hand von elektronenmikroskopischen Aufnahmen wird dargelegt, wie weit 
die nach dem Vakuumtempern von Metallaufdampfschichten beobachteten Aggre- 
gationen zu abgerundeten Partikeln und ihre Aufzehrung durch Sublimation bzw. 
Oberflachendiffusion auf die Einwirkung von Oberflachenfremdschichten zuriick- 
zufiihren sind. Die Untersuchungen erstrecken sich auf Adsorptionsschichten, die 
sich bei der Kondensation der Schichten und der anschlieBenden Lagerung im Hoch- 
vakuum aus den Restgasen an den Oberflachen der Aufdampfschicht ablagern, 
auf spontan sich bildende Oberflachen-Oxydschichten und auf nachtraglich auf- 
gebrachte Fremdschichten, wie die bei den elektronenmikroskopischen Aufnahmen 
niedergeschlagenen Kohlenwasserstoffpolymerisate oder durch Aufdampfen er- 
zeugte Kohlebedeckungen. Zum Teil vermégen diese Fremdschichten die Struktur 
des darunterliegenden Metalls vor Veranderungen zu schiitzen, zum Teil begtinstigen 
sie das Zusammenlaufen und die Aufzehrung der Schichten. 


Schon friihzeitig' wurde die Elektronenmikroskopie zu Struktur- 
untersuchungen an Aufdampfschichten herangezogen. Mit ihrer Hilfe 
gelang es vor allem, die direkte visuelle Bestatigung fiir die liickenhafte 
Belegung diinnster Schichten zu erbringen, auf die aus friiheren elektri- 
schen und optischen Untersuchungen nur indirekt geschlossen werden 
konnte. Der EinfluB spezieller Versuchsparameter, wie Art und Tem- 

-_peratur der Kondensationsflache, Wachstumsgeschwindigkeit der Schicht 
‘usw. wurden in spateren Arbeiten? naher untersucht und vielfach im 
eee nbane mit den geladufigen theoretischen Vorstellungen?® tiber 


* Auszugsweise vorgetragen auf der Tagung des Verbandes der Deutschen 
Physikalischen Gesellschaften am 20. 9. 1954 in Hamburg und der Tagung der 
Norddeutschen Physikalischen Gesellschaft am 25. 4.1957 in Miinster (Westf.). 

**x Braunschweig, Physikalisch-Technische Bundesanstalt. 

1 Die ersten Aufnahmen stammen von Mant, H.: Z. techn. Phys. 20, 316 (1939). 

2 Hass, G.: Kolloid-Z. 100, 230 (1942). — Prcarp, R.G., u. O.S. DUFFENDACK: 
J. Appl. Phys. 14, 291 (1943). — LevinstE1n, H.: J. Appl. Phys. 20, 306 (1949). — 
Boettcuer, A., u. G. Hass: Optik 6, 299 (1950). — SENETT, Ri S., u..G: D. Scomr 
J. Opt. Soc. Amer. 40, 203 (1950). 

3 Zusammenfassendes hieriiber bei Maver, H.: Physik diinner Schichten, Bd.2, 
Kap. I. Stuttgart 1955. 
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die Bildung dieser Schichten diskutiert. Die Wachstumstheorien gehen 
aber von idealisierten Verhaltnissen aus: vor allem beriicksichtigen sie 
nicht die mégliche Einwirkung von Restgasmolekeln, die wahrend der 
Kondensation mit in die Aufdampfschicht eingebaut oder auf der Ober- 
flache der frisch gebildeten Schicht adsorbiert werden kénnen. Bei dem 
jetzigen Stand der Hochvakuumtechnik mu8 aber unter den iiblichen 
Bedingungen mit solchen Erscheinungen gerechnet werden. 

Gegenstand der vorliegenden Untersuchungen ist es daher, den Ein- 
fluB dieser und anderer, kiinstlich aufgebrachter Fremdschichten soweit 
zu klaren, wie dies mit elektronenmikroskopischen Mitteln mdéglich ist. 
Besonderes Augenmerk soll hierbei auf die bereits bekannten Struktur- 
veranderungen durch nachtragliches Tempern gelegt werden, da zu er- 
warten ist, daB die bei dieser Behandlung auftretenden Oberflachen- 
veranderungen wesentlich durch die Fremdschichten beeinfluBt werden 
und daher wichtige Riickschliisse auf das Vorhandensein und die Wir- 
kung dieser Bedeckungen zulassen. 


Experimentelles 


Verdampfung 


Untersucht wurden Silber-, Gold-, Kupfer- und Wismutschichten. Als Kon- 
densationsflachen dienten tiber Platinblenden gespannte Kollodium-, Silizium- 
monoxyd-* oder Kohlefolien® auf Raumtemperatur. Sie hatten, wenn nichts 
anderes angegeben ist, zwischen Herstellung und Bedampfung mit Luft in Beriih- 
rung gestanden. Die Verdampfung von Silber, Gold und Kupfer erfolgte von U-fér- 
mig gebogenen, direkt geheizten Wolframdrahten, an denen die zur Erzeugung der 
gewiinschten Schichtdicke bendtigte Metallmenge angeschmolzen und entgast 
wurde, bevor eine Bedampfung der Kondensationsflache stattfinden konnte. 
Wismut wurde aus Sinterspinelltiegelchen verdampft. Der Abstand zwischen Ver- 
dampfungsquelle und Kondensationsflache betrug stets 10 cm, die Verdampfungs- 
zeiten lagen zwischen einer Sekunde und 10 Minuten. 

Die Verdampfung erfolgte in einem Metallgefa8 mit gefetteten Gummidich- 
tungen. Das Vakuum wurde mit einer Oldiffusionspumpe erzeugt. Nach der An- 
zeige eines Ionisationsmanometers* lag der Restdruck bei den meisten Verdamp- 
fungen zwischen 1 und 5-10-° Torr. Nach den Untersuchungen von BrEars ® 
diirften sich die Restgase hauptsachlich aus Wasserdampf und organischen 
Dampfen zusammengesetzt haben. 


Tempern 


Die Schichten wurden in Kupferéfchen (s. Fig. 1) bei 10-4 Torr erhitzt. Bei Ver- 
wendung des Ofens nach Fig. 1b konnte eine Berithrung der Praparate mit der 


* Vergleichsmessungen mit einem gleichzeitig angeschlossenen Vakuummeter 
nach PENNING zeigten um den Faktor 2 kleinere Drucke. Nach genaueren Unter- 
suchungen erklarte sich dieser Unterschied durch Gasabgabe des einen und Gas- 
aufzehrung des anderen Gerats. 

4 Hass, G., u. H. KEHLER: Optik 5, 48 (1949). 

° BraDLey, D.E.: Brit. J. Appl. Phys. 5, 65 (1954). 

6 Brears, J.: J. Sci. Instrum. 28, Suppl. Nr. 1, 36 (1951). 
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aie 


AuBenluft zwischen Kondensation und Temperung vermieden werden. In beiden 
Ofen war fiir guten Warmekontakt zwischen Objekttragern und Ofenblock gesorgt. 


Praporare 


a 
Thermoelement 
Linsarz tir die Praparate 
Helzaraht 
b 
Thermoelement 
Kuprerblock 


Fig. 1 au. b. Kupferéfen zur Durchfiihrung der Praparaterhitzungen im Vakuum. Der Ubersicht halber wurden 
die Vorrichtungen zum Festklemmen der Thermolétstellen an den Kupferblock und die Glimmerisolation 
zwischen Heizspiralen und Kupferblock nicht.eingezeichnet 


600 


400 


Jemperatur 


200 


20 


0 a 70 15 20 min 
Leif —> 


Fig. 2. Zeitlicher Temperaturverlauf im Vakuumofen 


Die Ofentemperaturen wurden mit Ni-CrNi-Thermoelementen gemessen. Ober- 
-halb 700 °C wurden vergleichsweise auch pyrometrische Messungen der Ofen- oder 


) : BD 
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Objekttragertemperatur durchgefiihrt. Eine mit Graphitpulver geschwarzte 
Oberflichenstelle wurde dabei als schwarzer Strahler angesehen, Die Reflexions- 
verluste am Fenster des VakuumgefaBes wurden durch entsprechende Pyrometer- 
Eichung* eleminiert. 

Der zeitliche Temperaturverlauf der Erhitzungen ist in Fig. 2 wiedergegeben, 
Die unter den folgenden Figuren angegebenen Temperaturen beziehen sich aut die 
Maximaltemperatur der einzelnen Erhitzungskurven. 

Zwischen Erhitzung und elektronenmikroskopischer Aufnahme wurden die 
Praparate im Vakuum aufbewahrt. Eine kurzzeitige Bertihrung mit der Lutt beim 
Ubertragen in das Elektronenmikroskop konnte jedoch nicht vermieden werden. 


Schichtdickenbestimmung und Wahl der Schichidicke 

Die Schichtdicken wurden lichtoptisch mit Hilfe von Mehrstrahlinterferenzen ? 
in der von DUuMKE angegebenen Anordnung’ bestimmt. Bei den Versuchen 
wurde der Schichtdickenbereich von etwa 20 bis 300 A erfaBt, in dem das Zusam- 
menwachsen der zunichst isoliert liegenden Teilchen zu einer geschlossenen Schicht 
stattfindet. Da die auffalligsten Veranderungen bei nachtraglichem Tempern an 
Schichten auftraten, die nur noch enge Risse aufwiesen, wurden die meisten Unter- 
suchungen an Schichten dieser Struktur durchgefthrt. 


Schichten ohne ktinstlich aufgebrachte Bedeckungen 


Wie in friiheren Mitteilungen® dargelegt wurde und in den folgenden 
Abschnitten naher erlautert werden soll, vemégen die durch Bestrahlung 
im Elektronenmikroskop auf den Praparaten abgelagerten Bedeckungen 
die Praparatveranderungen bei nachtraglichem Tempern wesentlich 
zu beeinflussen. Daher laBt sich die Temperaturabhingigkeit der an den 
urspriinglichen Schichtstrukturen auftretenden Veranderungen nicht 
wahrend des Temperns selbst durch fortlaufende elektronenmikro- 
skopische Beobachtung des gleichen Objektbereichs untersuchen. Fiir 
jede Erhitzung wird vielmehr ein eigenes Priiparat bendtigt, das erst | 
nach dem Tempern elektronenmikroskopisch betrachtet werden kann, 
Dieses Vorgehen schlie8t den Nachteil in sich, da8 innerhalb jeder 
Erhitzungsserie die Veranderungen einer Vielzahl von Priparaten mit 
individuellen Unterschieden der Anfangsstruktur zu einander in Be- 
ziehung gebracht werden miissen. Um die hierdurch bedingte Unsicher- 
heit gering zu halten, wurden in jeder Erhitzungsserie nur Priiparate ver- 
wendet, die im gleichen VerdampfungsprozeB hergestellt waren. ‘ 


4 


* Hierfiir bin ich Herrn Dr. TrinGwatpr und Herrn Dipl.-Phys. Kunz zu Dank ; 
verpflichtet. 

? DiuMKE, M.: Phys. Z. 44, 10 (1943), — Toransxy, S.: Multiple Beam Inter-_ 
ferometry, S. 147. Oxford 1948. j 

8 DiumKeE, M., u. K.-G. Grorat: Metall 7, 1000 (1953). Herrn Dr, D0?umxe 
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® Hanszen, K. J.: Z. Ver. dtsch. Ing. 98, 1709 (1956). — Z. Naturf. 11a, 878 
(1956). a 
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Verdnderungen durch Tempern bis 700 °C 

Fig. 3 zeigt den generellen Verlauf einer solchen Erhitzungsreihe an 
Silberaufdampfschichten, bei denen besonders auffallige Verinderungen 
auftreten. Der morphologische Schichtaufbau dieses Metalls ist. so 
instabil, daB bereits geringe Temperaturerhéhungen ausreichen, um eine 
Abrundung der unregelmaBigen Oberflichen und damit eine Ver- 
breiterung der vorhandenen Risse zu verursachen. Dieser ProzeB setzt 
sich beim Erhitzen auf héhere Temperaturen fort, bis nur noch isolierte 
Partikel mit fast véllig abgerundeten Oberflachen vorhanden sind. 


“Sigen?h ‘, oa 


65 75 105 245 610°C 
Fig. 3. 100A dicke Silberschichten (Aufdampfzeit 3 Sekunden, Vakuum 2+10-* Torr, Unterlage SiO). 
Links: Zustand nach der Kondensation, rechts: nach dem Tempern auf die unter den Teilbildern 
angegebenen Temperaturen 


Die GréBe der entstehenden Aggregate ist im wesentlichen durch die 
Anordnung und Ausdehnung der vor dem Tempern vorliegenden Liicken 
bestimmt. In Schichten geringer Dicke, die urspriinglich bereits aus 
isolierten Partikeln meist unregelmaBiger Gestalt aufgebaut sind, findet 
im allgemeinen nur eine Abrundung der vorhandenen Teilchen statt. 
In dickeren Schichten mit Ri®struktur entstehen durch AufreiBen der 
engsten Verbindungsstellen Aggregate, die um so gréfer sind, je weniger 
zahlreich die Risse sind und je dicker die Schicht ist. Aber auch 
die Schichten gréBter Dicke mit liickenloser Belegung aggregieren bei 
héheren Temperaturen (vgl. z.B. Fig. 6). Vermutlich beginnt hier das 
AufreiBen an Fehlstellen in der Schicht. Das Erscheinungsbild der 
Aggregation bei nachtraglichem Tempern ist also zum erheblichen Teil 
durch die bei der Schichtherstellung vorliegenden Versuchsparameter, 
in unserem Fall also insbesondere durch die Kondensationsbedingungen 
bei Raumtemperatur bestimmt und unterscheidet sich darum wesentlich 
von dem der Aggregatbildung bei der Kondensation von Metallen auf 
Unterlagen erhéhter Temperatur™. Wenn die Aggregation abgeschlossen 
ist, treten bis etwa 700 °C keine weiteren Veranderungen mehr auf, wie 
es besonders an diinneren Schichten deutlich wird (Fig. 4a und b). 


10 HanszEN, K.-J.: Phys. Verh., Mosbach 6, 36 (1955). Ausfiihrliche Veréffent- 
lichung ist in Vorbereitung. 
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Erst bei extrem diinnen Silberschichten einer mittleren Dicke von weniger als 
20 A, die aus getrennt liegenden Kérnern von weniger als 100 A Durchmesser be- 
stehen, treten beim Tempern neue Erscheinungen auf: Mit zunehmender Tempe- 
ratur verringert sich die Zahl der Teilchen und die Gré8e der verbleibenden wachst 
auf den mehrfachen Wert ihres Durchmessers an. Als Hauptursache hierfitir muf 
die Oberflichendiffusion des Silbers langs der Unterlage, die von WEGENER? licht- 
mikroskopisch an Kalium auf Quarz sehr genau untersucht wurde, in Betracht 
gezogen werden. Ein Materietransport von den abnehmenden zu den anwachsenden 
Teilchen iiber den Dampfraum kann kaum in Erwagung gezogen werden, da im vor- 
liegenden dynamischen Vakuum nur ein Bruchteil der verdampfenden Atome Aus- 


sicht hat, an einer anderen Praparatstelle 
wieder kondensiert zu werden, so das 
sich also im Ganzen ein Materieverlust im 


e e 6) @ Praparat bemerkbar machen miiBte, der 
e e beiden benutzten Temperaturen nicht auf- 
@ @ Pp 

° ® e =e ee getreten ist. Im Gegensatz zu den Unter- 

xy ae re %° a Weel ; 
suchungen von WEGENER handelt es sich 

~~ @ .® & AS : a ae 
Q e®@ oe: . | eo. im vorliegenden Fall allerdings nicht um 
> ee °o @ @ (einen Diffusionsvorgang zwischen fliissi- 
e eo, Se o, @ °*@ @ gem (unterkithltem) und _ kristallinem 
®e° ee. © @ o6? ( Metall, sondern zwischen kleineren und 
®, e  ) 8 eo °@ groBeren Teilchen der kristallinen Phase, 
* @ e AY ) ore é° @ = die durch eine zweidimensionale ,, Dampf- 
. Oe 6 ) P | e5 druckerh6éhung“ kleinster Teilchen im 
2 Bs 2 mm 


Thomsonschen Sinne in Gang kommt!?. 
Aus diesen Griinden ist es erklarlich, da& 
die beobachteten Erscheinungen, deren 
zeitliche Verfolgung aus den am Anfang 
dieses Hauptabschnittes erwahnten Griin- 
den im Elektronenmikroskop ohnehin 
nicht méglich ist, nicht so ausgepragt wie an lichtmikroskopischen Praparaten auf- 
treten. Trotzdem wurden in einigen Sonderfallen sogar Andeutungen von ,,Hof- 
bildungen“ beobachtet. 

Bei Silberschichten iiber 50 A Dicke, auf die sich die folgenden Ausfiihrungen 
beschranken, treten diese Effekte jedoch im Erscheinungsbild véllig zuriick. Auch 
die Sublimation ins Vakuum fiihrt bis 700 °C in Ubereinstimmung mit der Berech- 
nung der Verdampfungsgeschwindigkeit nach der Knudsenschen Formel unter 
Zugrundelegung der mit der Thomsonschen Gleichung korrigierten Dampfdruck- 
werte des Silbers zu keinem erkennbaren Substanzverlust. SchlieSlich miissen auch 
Schmelzerscheinungen durch eine Schmelzpunkterniedrigung kleiner Partikel aus- 
geschlossen werden, da die bei den fraglichen Temperaturen durchgefiihrten Elek- 
tronenbeugungsaufnahmen stets das Diagramm der kristallinen Phase aufweisen!2. 


Fig. 4a u. b. Struktur von 60A dicken Silber- 
schichten (Aufdampfzeit 3 Sekunden, Vakuum 
6+ 10-5 Torr, Unterlage SiO) nach Tempern 
a auf 250 °C; b auf 620 °C 


Neben den bis jetzt beschriebenen Oberflachenveranderungen finden 
auch im Innern der Teilchen Umwandlungen statt. Nach Auskunft der 
im Elektronenbild auftretenden Braggschen Interferenzstreifen handelt 
es sich nach der Kondensation meist um sehr feinkristallines Material. 
Beim Tempern findet dann eine erhebliche Sammelkristallisation statt, 
so daB die endgiiltig sich herausbildenden Aggregate im Innern eine sehr 


11 WEGENER, H.: Z. Physik 139, 464 (1954). 
12°Vel. HanszEn, K.-J.: Phys. Verh., Mosbach 8, 193 (1957). 
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tegelmaBige Kristallstruktur besitzen und in vielen Fallen als Ein- 
kristalle anzusehen sind. Auch Orientierungen dieser Kristalle zur Unter- 
lage konnten nach dem Tempern beobachtet werden. 

Um zu klaren, ob die vorgenommenen Erhitzungen, bei denen sich 
die Proben nach Fig. 2 nur fiir sehr kurze Zeit auf der Maximaltemperatur 
befanden, bereits zu einem fiir diese Temperatur charakteristischen 
Endwert fiihrten, wurden weitere Erhitzungen durchgefiihrt, bei denen 
die Maximaltemperatur 2 Stunden lang aufrecht erhalten wurde. Hier- 
bei trat aber nur ein unwesentlicher Fortschritt der Veranderungen ein. 

Einflug der Unterlage. Sowohl die Strukturen der Schichten nach der 
Kondensation wie auch ihre Neigung zu Veranderungen beim Tempern 
hangen weitgehend von der Schichtunterlage ab. So wiesen Silber- 
schichten auf Kollodiumfilmen gegeniibersolchen auf Siliziummonoxyd 
oder Kohleunterlagen weniger Risse und, besonders bei dickeren Schich- 
ten, kleinere Kristalle auf und waren gegeniiber Temperatureinfliissen, 
solange die Kollodiumfolie durch das Tempern nicht zerstort wurde, 
bedeutend widerstandsfahiger als auf den anderen Unterlagen. Kupfer- 
aufdampfschichten zeigten auf Siliziummonoxyd weniger Risse als auf 
Kohle. 

EinfluB der Wachstumsgeschwindigkeitt und der Giite des Vakuums. 
Durch Variation der Verdampfungszeit von 1 Sekunde bis 10 Minuten* 
ergaben sich ahnliche systematische Strukturunterschiede wie in den 
Untersuchungen von SENNETT und Scott. Im einzelnen wurde folgendes 
festgestellt: Unzusammenhangende Schichten bestehen aus kleineren 
Kristallen unregelmaBiger Anordnung und neigen beim Tempern schneller 
zur Aggregation, wenn sie langsam aufgewachsen sind. Diese Unter- 
schiede sind aber nicht sehr groB. In kompakten Schichten dagegen, bei 
denen sich schon wahrend des Kondensationsvorgangs groBere Kristalle 
bilden, macht sich ein staérkerer EinfluB der Wachstumsgeschwindigkeit 
auf die KristallgréBe bemerkbar. Besonders auffallige Unterschiede 
wurden an Silberschichten auf Siliziummonoxydunterlage festgestellt. 
Wie in Fig.5 zu erkennen ist, treten hier in Aufdampfschichten von 300A 
Dicke nach schneller Verdampfung einzelne Kristall-Lamellen** einer 
Flachenausdehnung von mehr als (104 A)? auf, wahrend in langsam auf- 
gedampften Schichten gleicher Dicke die gréBten Kristalle eine Aus- 
dehnung von (2-10 A)? besitzen. Unter der Einwirkung intensiver 

* Die Erhéhung der Wachstumsgeschwindigkeit erfolgte also durch starkere 
Heizung der Verdampfungsquelle. Damit nimmt die Geschwindigkeit der auf- 
fallenden Atome ebenfalls zu. Der spezifische Einflu8 der atomaren Geschwindig- 
keit wurde von LEevInSTEIN 1. c.2 und R.A. Aziz und G.D. Scott, Canad. J. Phys. 


34, 731 (1956) und 35, 985 (1957) untersucht. 
xx Thre Dicke diirfte nicht sehr von der mittleren Schichtdicke abweichen. 
Solche Kristalle wurden gelegentlich auch auf Kohle, nicht aber auf Kollodium 


beobachtet : 
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Elektronenbestrahlung, also vor allem bei der elektronenmikroskopischen 
Beobachtung, verbiegen ‘sich die groBen Lamellen irreversibel* und 
bilden Walbungen, die im Elektronenbild zu Braggschen Interferenzen 
dreizahliger Symmetrie AnlaB geben! (Fig. 5a). Hieraus kann geschlos- 
sen werden, daB diese Kristalle mit der Oktaederebene, also der Ebene 


ihrer dichtesten Besetzung, auf der Unterlage aufgewachsen sind. 


£8 


Fig. 5a u. b. Strukturunterschiede in 300 A dicken Silberschichten auf SiO-Unterlage durch verschiedene 

Aufdampfzeit. a In 4 Sekunden aufgedampft, Vakuum 5 - 10-> Torr; bin 5 Minuten aufgedampft, Vakuum 

1:10-*Torr. In Teilbild 5a nimmt eine riesige Kristall-Lamelle mit dreizahligem Interferenzstern fast den 
ganzen wiedergegebenen Ausschnitt ein 


Beim Tempern der Schichten macht sich eine merkliche Sammel- 
kristallisation, vor allem der kleineren Kristalle, bemerkbar. Tritt schlieB- 
lich bei héheren Temperaturen das Zusammenlaufen der Schicht ein, 
dann widerstehen die Kristall-Lamellen dem Auflésungsproze8 am 
langsten. Wahrend die kleinen Kristalle zu Partikeln unregelmaBiger 
Gestalt aggregieren (Fig. 6b), geschieht bei den Lamellen der Abbau 
unter Aufrechterhaltung gerader Randstiicke, die in regelmaBigen 
Winkeln von 120° zu einander liegen (Fig. 6a). Erst bei sehr hohen 
Temperaturen gehen die regelmaBigen Berandungen dieser Kristalle 
verloren. 

In den Elektronenbeugungsdiagrammen der kompakten Silber- 
schichten war stets innerhalb des (141)-Ringes ein Beugungsring sehr 


* Beim Tempern dagegen nur in Ausnahmefallen. Zum Teil hindert daran 
das frithzeitige AufreiBen der Schicht, das im Elektronenmikroskop durch die Be- 
deckungen aufgehalten wird. 

18 HANSZEN, K.-J.: Z. Ver. dtsch. Ing. 98, 1706 (1956). 
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geringer Intensitat erkennbar, der nicht zum kubisch-flichenzentrierten 
Gitter dieses Metalls gehért und in Ubereinstimmung mit Kén1c™ als 
der (100)-Ring der hexagonalen Phase identifiziert wurde. Wie die 
Elektronenbeugungsaufnahmen weiter belegen, verschwindet der hexa- 
gonale Ring, sobald die Schichten vollstandig aggregieren, 

Durch Variation des Restgasdruckes im VakuumgefaiB zwischen 
1-40 und 1 - 10-3 Torr ergab sich, daB schlechtes Vakuum denselben 
Einflu8 wie langsame Verdampfung, gutes Vakuum wie schnelle Ver- 
dampfung ausiibt. 


Fig. 6a u. b. Strukturunterschiede in 160 A dicken Silberschichten auf SiO-Unterlage nach Tempern auf 
250°C. a In 5 Sekunden aufgedampft, Vakuum 4: 10-* Torr; b in 21/, Minuten aufgedampft, 
Vakuum 5 - 107° Torr 


Deutung der experimentellen Befunde. Nachdem festgestellt werden 
konnte, daB Schmelz- und Sublimationserscheinungen sowie, abgesehen 
von extrem diinnen Schichten, Oberflachendiffusionseffekte nicht als 
Ursache fiir die mitgeteilten Veranderungen geltend gemacht werden 
k6énnen, soll nun untersucht werden, wie weit die vorgefundenen Effekte 
durch die Einwirkung von Fremdschichten erklart werden kénnen. 

Es mu8 zunachst in Betracht gezogen werden, daB die Konden- 
sationsflache schon dann mit nennenswerten Fremdschichten belegt ist, 
wenn sie nach ihrer Herstellung nur kurze Zeit im Vakuum gelagert hat. 
Denn bei einem Restdruck von 10° Torr im HochvakuumgefaB wird jede 
Molekel der Kondensationsflache etwa sekundlich von einer Kohlen- 
wasserstoff- oder Wassermolekel der Restgase getroffen. Nimmt man 
an, daB nur ein geringer Bruchteil der auffallenden Molekel adsorbiert 
werden, so geniigt das, die Oberflache in kurzer Zeit mit einer Fremd- 
schicht zu bedecken, welche die Kondensationsbedingungen wesentlich 


14 Konic, H.: Phys. Verh., Mosbach 8, 33, 240 (1957). 
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verindern kann. Entfernt man diese Adsorptionsschicht durch Tem- 
pern, so muB man, wie aus Kondensationsversuchen bei hohen Tem- 
peraturen hervorgeht, nach dem Abkiihlen mit ihrem erneuten Auf- 
treten rechnen. Auf den Einflu8 von adsorbierten Fremdschichten auf 
der Unterlage, vor allem auf den EinfluB von Sauerstoffbeladungen 
hat K6énic™ schon frither hingewiesen. Er macht sie fiir die groBe 
Beweglichkeit des aufgedampften Metalls auf der Unterlage verant- 
wortlich. Es ist anzunehmen, da Siliziummonoxyd praktisch immer 
mit diinnen Adsorptionsschichten tiberzogen ist und da8 diese fiir die 
hohe Ageregationsfahigkeit der Aufdampfschichten auf dieser Unterlage 
verantwortlich sind. So wurden z. B. die Aufwélbungen der Kristall- 
Lamellen in Fig.5a und 6a, welche allerdings auch auf frisch herge- 
stellten Folien, die nicht mit Luft in Berithrung gekommen waren, be- 
obachtet werden konnten, von K6nic!® darauf zuriickgefiihrt, daB eine 
vor der Bedampfung auf der Unterlage adsorbierte Wasserhaut unter 
Elektronenbestrahlung Dampfblasen zwischen Tragerfolie und Silber- 
schicht bildet. 


Ebenso wie die Kondensationsflachen werden sich auch die Metall- 
schichten nach ihrer Herstellung spontan mit Adsorptionsschichten 
iiberziehen!”. AuBerdem kann wahrend des Aufdampfprozesses selbst 
eine betrachtliche Anzahl der auffallenden Restgasmolekel in die Schicht 
eingebaut werden und dort zu Fehlern im Kristallaufbau fiihren. Auf 
Grund dieser Vorstellungen laBt sich sowohl die beobachtete Abhangig- 
keit der StrukturunregelmaBigkeiten von Wachstumsgeschwindigkeit und 
Restdruck, als auch die beim Tempern auftretende Sammelkristallisation, 
die mit einer Herausdrangung der Fremdmolekel aus dem Innern der 
Partikel an ihre Oberflache verbunden sein diirfte, zwanglos erklaren. 
Auch die beim Tempern beobachteten Oberflachenveranderungen 
kénnen als eine Folge der Gasbeladungen angesehen werden. Es ist 


1 Konic, H., u. HEtwia: Z. Physik 129, 491 (1951). — K6nic, H.,u. M. Knocu: 
Phys. Verh., Mosbach 2, 76 (1951). 

16 Diskussionsbemerkung auf der Tagung der Deutschen Gesellschaft fiir 
Elektronenmikroskopie in Miinster (Westf.) am 31. 3. 1955. 

” Hierauf weist auch die Tatsache hin, daB das interferometrische Dicken- 
meBverfahren’ fiir liickenhafte Schichten stets zu groBe Dickenwerte liefert, wie 
aus Abweichungen von der aus der Geometrie der Verdampfungsanordnung zu 
erschlieBenden Proportionalitat von Schichtdicke und Quadrat des reziproken 
Abstands Verdampfungsquelle = Kondensationsflache geschlossen werden kann. Es 
liegt nahe, den Grund fiir diese Abweichungen darin zu suchen, da® der in diesem 
Verfahren zur Vermeidung von Phasenspriingen nachtraglich auf die zu unter- 
suchende Schicht niedergeschlagene Silberteppich durch die Adsorptionsfilme auf 
der Aufdampfschicht behindert wird, in deren Liicken einzudringen. Die erwahnten 
Unstimmigkeiten treten auch dann auf, wenn die Herstellung des Silberteppichs 
unmittelbar nach der Kondensation der Aufdampfschicht im gleichen Vakuum 
erfolgt ; vgl.M. DéuMKe u. K,-J. Hanszen, Wiss. Abh. d. PTB 6, Teil 1, (1954), S. 10. 
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bekannt?*, daB die Fremdadsorption an Kristallen mit einer starken 
Herabsetzung der spezifischen Oberflachenenergie verbunden ist. 

Diese Tatsache macht es verstandlich, daB in den untersuchten Auf- 
dampfschichten die Bindungskrafte zwischen den Metallatomen an der 
Oberflache einerseits und denen im Kristallgitter andererseits so gelockert 
und die Beweglichkeit der Oberflachenatome so erhéht wird, daB schon 
bei geringen Temperaturerhéhungen eine Abrundung der Teilchen 
beginnt und damit die beschriebene Aggregation in Gang kommt. Eben- 
so kénnen die Fremdschichten wenigstens teilweise fiir die ,,trépfchen- 
artigen’ Oberflachenbegrenzungen der nach dem Tempern im Innern 
recht regelmaBig kristallinen Teilchen verantwortlich gemacht werden. 


Veranderungen durch Tempern oberhalb 700 °C 


Das Erscheinungsbild andert sich véllig beim Erhitzen des Silbers 
liber 700 °C. Jetzt beginnt eine mit wachsender Temperatur fortschrei- 
tende Abnahme der Teilchendurchmesser, die schlieBlich zum _ voll- 
standigen Verschwinden der Silberpartikel fiihrt. Wie die Berechnungen 
lehren, spielt in diesem Temperaturbereich bereits die Sublimation des 
Silbers eine merkliche Rolle: von nicht verunreinigten Teilchenober- 
flachen verdampft z.B. bei 700 °C schon etwa sekundlich eine Atomlage. 
Wenn der EinfluB der vorhandenen Fremdschichten auch eine quanti- 
tative Ubereinstimmung zwischen Rechnung und Experiment aus- 
schlieBt, so bietet die mitgeteilte Zahlenangabe doch einen eindeutigen 
Hinweis dafiir, da8 der nach den kurzen Erhitzungszeiten beobachtete 
Substanzverlust durch mittelbare oder unmittelbare Verdampfung ein- 
getreten ist. 


Besonders auffallig ist es aber, daB die Schichten extrem diinne Riick- 
stande hinterlassen (Fig. 7). Wegen der geringen Temperaturbestandig- 
keit der Silberverbindungen kann es sich hierbei kaum um verbleibende 
chemische Reaktionsprodukte des Silbers handeln. Die gleichen Riick- 
stande treten auch nach dem Tempern von Gold auf. Wegen des nie- 

drigeren Dampfdrucks dieses Metalls sind aber héhere Erhitzungen zu 
ihrem Nachweis erforderlich. 
_ Wahrend bei Silber und Gold die Riickstande sowohl auf Silizium- 
-monoxyd- wie auch auf Kohleunterlage beobachtet wurden, fanden sie 
‘sich nach dem Tempern von Kupferaufdampfschichten nur auf Kohle- 


18 Nach Untersuchungen von O. Knacke u. I.N. Stranski [Z. Elektrochem. 

60, 816 (1956)] an makroskopischen Kristallen ist diese Erniedrigung so groB, daB 
sie zu neuen Trachten, also zu neuen Gleichgewichtsformen fiihren kann. Andere 
_Veranderungen chemischer und physikalischer Eigenschaften, die ihre Ursache im 
-gleichen Umstand haben, wurden von H. FoREsSTIER u. Mitarb. C. R. Acad. Sci. 
Paris 237ff. (1953 ff.) beschrieben. Vgl. auch H. Forestier u. Mitarb., in Pulver- 
metallurgie, Vortrage auf dem 1. Planseeseminar, Wien 1953, S. 8. 
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folien, da die Siliziummonoxyd-Trager bei hohen Temperaturen mit 
den Kupferpartikeln unter Lécherbildung reagierten. 


Deutung der experimentellen Befunde. Die Riicksténde treten auch 
dann auf, wenn die Metalle auf frisch hergestellten Siliziummonoxyd- 
wile Folien im gleichen Vakuum konden- 
@& siert und anschlieBend getempert wur- 
& me @ : den, ohne mit Luft in Berihrung ge- 
° kommen zu sein. Es kann sich daher 
bei den zuriickgebliebenen Hiillen nur 
@ z eo 3 um die Reste von Fremdbedeckungen 
ENS 3 handeln, die wahrend des Konden- 
@ & sationsvorgangs oder der anschlieBen- 
is den Lagerung im Hochvakuum auf die 
~ @-. > Oberflachen der Aggregate gelangt sind, 
Pea . ~ also um die Reste der Oberflachenfilme, 
oO wager ry deren Mitwirkung an den beobachteten 
: Metall-Aggregationen in den voran- 
PS 5 = | gegangenen Ausfiihrungen beschrieben 
ies r) wurde. 
oe eh Auffallig ist es, daB die Uberreste 
Fig. 7. Sirdar einer 100 A oe Silber- dieser Deckschichten oberhalb 5 700 °C 
schicht (Aufdampfzeit 2 Minuten, Unterlage tberhaupt noch existenzfahig sind. Es 
S10) nach cine Eeitzng aufetva 80°C gt schwer verstiindlich, daB Ober- 
sation der Schicht im gleichen Vakuumgefis  flachenfilme, die mit ihren umgebenden 
durchgeftinrt wurde (Vakuum bei der Ver" Dampfen im Adsorptionsgleichgewicht 


dampfung 5+ 10-° Torr, beim Erreichen der 
Maximaltemperatur 3 - 10~‘*Torr). Sehr schnell stehen, bei diesen Temperaturen noch 
Se cea cee aie ae rie oi wens in merklichem MaBe vorhanden sind. 

Zur Deutung der vorgefundenen Er- 
scheinungen darf daher angenommen werden, daB wahrend des Temperns 
in den Fremdschichten Umlagerungen zu resistenteren Verbindungen 


stattfinden, gegebenenfalls Reduktionen zu reiner Kohle. 


4 


Schichten mit nachtraglich aufgebrachten Bedeckungen 
aus Kohlenwasserstoff-Polymerisaten oder Kohle 


Verdnderungen durch Tempern bis 700 °C 


Wie schon friiher mitgeteilt®, fiihren kiinstlich auf die Metall- 
schichten niedergeschlagene Fremdbedeckungen beim Tempern zu neu- 
artigen Veranderungen in der Aufdampfschicht. Als Bedeckungen dieser 
Art miissen an erster Stelle die bereits erwahnten Hiillen aus Kohlen- 
wasserstoff-Polymerisaten genannt werden, die unter dem Elektronen- 
strahl auf den Praéparaten aufwachsen und in ihrer Zusammensetzung 
von den spontanen Adsorptionsschichten verschieden sind. Ihre Dicke 
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diirfte bei den untersuchten Praparaten nach vorsichtigen Schatzungen 
unter Zugrundelegung der Angaben von LrEIsEGANG und Scuorr! 
mindestens 100 A betragen. Sie liegt um etwa eine GréBenordnung hoher 
als die der Adsorptionsschichten und ist im allgemeinen mit der Dicke 
der Aufdampfschicht selbst vergleichbar. Auch auf die Metallschichten 
aufgedampfte Kohle- und — in geringerem Mae auch Silizium- 
monoxyd-Bedeckungen von 50 bis 250 A Dicke besitzen dhnliche Wir- 
kungen wie die vorgenannten Deckschichten. Die benutzten Unterlagen, 


410 c 600 °C 


rt) 
LS) 

or 
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Fig. 8a—c. Im Elektronenstrahl mit Kohlenwasserstoff-Polymerisaten bedeckte, 100A dicke Silber- 
schichten (Aufdampfzeit 2 Minuten, Vakuum 5-10-* Torr, Unterlage SiO) nach Erhitzen auf die unter 
den Teilbildern angegebenen Temperaturen 


ob Kollodium, Siliziummonoxyd oder Kohle, haben ebenso wie die 
Wachstumsgeschwindigkeit keinen nennenswerten Einflu8 auf die hier 
zu besprechenden Effekte, die auf einer direkten Wechselwirkung zwi- 
schen Aufdampfschicht, spontaner und kiinstlicher Bedeckung beruhen. 

Bei Silber geht zunachst ein konservierender Einfluf von den kiinst- 
lichen Bedeckungen auf die Aufdampfschicht aus. So bleiben nach 
Fig. 8a die urspriinglichen Risse in einer Silberschicht beim Tempern bis 
250 °C fast unverandert erhalten. Die Aggregation* der Schicht tritt 
daher erst entsprechend spater ein und fiihrt zu weniger zahlreichen, 
dafiir aber bedeutend gréBeren Konglomeraten (Fig. 8c). Das ist ver- 
staindlich, da die Zahl der Stellen, an denen ein AufreiBen der Schicht 
méglich ist, durch die mechanische Schutzwirkung der aufgebrachten 
Bedeckungen stark herabgesetzt wird. 

* Schichten auf Kohle neigen starker zur Aggregation als solche auf Silizium- 


monoxyd. Geringere Sorgfalt bei der Praparation der Schichten fithrt auch auf 
Siliziummonoxyd zu einer Begiinstigung der Aggregation gegeniiber der Auf- 


zehrung. 
19 LEISEGANG, S., u. O. ScHoTT: in Electron Microscopy, Proc. Stockholm Conf., 


Sept. 1956. Stockholm 1957, S; 20. 
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Das eigentlich Interessante geschieht aber vor Eintritt der Aggre- 
gation, also im Temperaturbereich zwischen 250 und 400 °C. Hier beginnt 
an einigen Stellen der Schicht eine Auf- 
zehrung (Fig. 8b) die in den meisten 
Fallen nicht mit einer beobachtbaren An- 
lagerung des verlorengegangenen Mate- 
rials an anderen Stellen der Schicht ver- 
bunden ist. Die in den Rissen der Auf- 
dampfschicht abgelagerten Bedeckungen 
bleiben dabei erhalten und zeichnen sich 
in den aufgezehrten Schichtbereichen als 
dunkle Linien auf der Unterlage ab. Ahn- 
liche Erscheinungen wurden in geringerem 
MaBe auch an Goldschichten festgestellt. 
Wenn auch die Schutzwirkung der Be- 
a : - S  <deckungen bei diesem Metall nicht so 
Fig. 9. Erste Veranderungenaneinerverun. ausgepragt ist, daB sich klar zwischen 
Bere) ee nee iene den Stadien des Konservierens, der Auf- 
1+ 10-' Torr, Unterlage SiO) nach Tempern Zzehrung und der Aggregation unter- 

See scheiden laBt, so heben sich doch auch 
hier die an kiinstlich bedeckten Schichten beobachteten Erscheinungen 
deutlich von denen an unbedeckten Schichten ab. 


Fig. 10a u. b. Gegeniiberstellung der nach Tempern auf 410°C verbleibenden Riickstande; a einer mit 

Kohlenwasserstoff-Polymerisaten bedeckten Silberschicht; b einer Wismutschicht. Beim Silber zeichnen 

sich die Reste der ktinstlich aufgebrachten Bedeckungen als dunkle Linien an den Stellen der urspriinglichen 

Risse ab. Da diese Bedeckungen beim Wismut fehlten, bleiben hier die Ri®stellen hell. Dagegen weisen die 

urspriinglich mit Wismut bedeckten Stellen zuriickbleibende Reste k6rniger Struktur auf, die vermutlich 
von Reaktionsprodukten des Wismut herriihren 


Im Gegensatz zu Silber und Gold sind bei Wismut keine kiinstlichen 
Fremdschichten notwendig, um die Aufzehrung der Schichten einzu- 
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leiten. Sie beginnt hier zum Teil an verunreinigten Objektstellen (Fig. 9) 
und fiihrt, wie bei Silber, zu riesigen Liickenbildungen in der Schieht 
(Fig. 10). Die verbliebenen Riickstinde, deren Zusammensetzung nicht 
aufgeklart werden konnte, machen es deutlich, daB die Oberflichen 
dieser Schicht schon von sich aus erheblich mit Fremdstoffen beladen 
waren. 


Flektronentestrahlung 


petal 
| 


Yj 


Fig. 11a u. b. Warmeerzeugung und -ableitung in der Aufdampfschicht. a Im Elektronenmikroskop. Hier er- 
folgt die Aufheizung durch Energietibertragung von den Strahlelektronen an die durchstrahlte Materie, die 
Warmeabgabe durch Warmestrahlung und -leitung an die Umgebung. Temperaturdifferenzen T, — T, im 
Objekt kénnen auch im stationaren Zustand durch unterschiedliche Energieaufnahme, Warmestrahlung oder 
-leitung aufrecht erhalten werden. b Im Vakuumofen. Hier erfolgt die Aufheizung durch Warmestrahlung 
und Warmeleitung. Temperaturdifferenzen sind im Objekt, soweit dieses im Innern des Ofens liegt, nur bis 
zur Erreichung des thermischen Gleichgewichts méglich und allein durch unterschiedliche Warmestrahlung 
und -leitung bestimmt. Beide tiben aber den umgekehrten Einflu8 wie im Elektronenmikroskop aus. Ins- 
besondere konnen Temperaturunterschiede im Objekt durch gestérte Warmeleitfahigkeit in beiden Fallen 
nicht das gleiche Vorzeichen besitzen 


Warmezulertung 


Deutung der experimentellen Befunde. Liickenbildungen durch Auf- 
zehrung wurden erstmalig von BRYANT und Mitarbeitern”® an Wismut 


bei der Erhitzung durch Elektronenbestrahlung im Elektronenmikro- 


skop beobachtet. Sie fiihrten diese Erscheinung auf eine Verdampfung 
des Metalls an Stellen erhéhter Temperatur durch gestérte Warme- 
ableitung zuriick (Fig. 11a). DaB diese Deutung fiir unsere Versuche 
jedoch auszuschlieBen ist, folgt aus der Tatsache, daB nach Fig. 11b 
die Warmeleitung im Vakuwmofen, soweit sie im Vergleich zur Warme- 


20 BRYANT, P.J., H.U. Ruoaps u. A.H. WEBER: J. Appl. Phys. 25, 1343 (1954). 
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strahlung itberhaupt eine nennenswerte Rolle spielt, h6chstens die um- 
gekehrte Wirkung haben kann. 

Dariiber hinaus lehrt eine nahere Beschaftigung mit den Warme- 
iibertragungsverhaltnissen im Ofen, daB sich die elektronenmikroskopi- 
schen Praparate wegen ihrer auBerordentlich geringen Warmekapazitat 
selbst bei schnellstem Temperaturanstieg praktisch momentan auf die 
Ofentemperatur einstellen und nennenswerte Temperaturgradienten in 
den Praparaten nicht zu erwarten sind. 

Nach den fritheren Ausfiihrungen ist der Dampfdruck des Silbers und 
Goldes bei den hier in Betracht kommenden Temperaturen fiir die vor- 
liegenden TeilchengréBen so gering, daB eine Sublimation des reinen 
Metalls zur Erklarung der beobachteten Erscheinungen ebenfalls nicht 
herangezogen werden kann. Insbesondere muB ausgeschlossen werden, 
daB es sich um einen Vorgang handelt, der unabhangig von dem Vorhan- 
densein der Deckschichten auftritt und durch deren Schutzwirkung nur 
auf wenige Fehlstellen in den Bedeckungen beschrankt bleibt, da diese 
Annahmen im Widerspruch zu der Erfahrung stehen, daB bei Schichten 
ohne kiinstliche Bedeckungen ein beobachtbarer Substanzverlust erst 
bei viel hdheren Temperaturen eintritt. 

Es muB vielmehr angenommen werden, daf die aufgebrachten Be- 
deckungen aktiv an den Verdnderungen in den Metallschichten be- 
teiligt sind. Nach friiheren Feststellungen* tritt der Substanzverlust 
durch die von wenigen Stellen der Schicht ausgehende Aufzehrung ein, 
wenn keine voéllig geschlossenen Bedeckungen vorliegen und die in 
Fig. 11 dargestellten Strukturelemente nur schneehaubchenartig be- 
deckt sind. Die groBe Oberflachenbeweglichkeit der aufgebrachten 
Fremdmolekeln erméglicht es diesen, auch in die nicht direkt beauf- 
schlagten Gebiete, vornehmlich also unter die Risse in diinnster Belegung 
vorzudringen und dort die Oberflachenwirkungen der bereits vorhan- 
denen Adsorptionsschichten wesentlich zu erhéhen. DaB ihre Wirkung 
an diesen Stellen zu einer Aufzehrung der Metallschicht fiihren kann, 
1aBt sich fiir den Fall anschaulich erklaren, daB der Oberflaichenfilm 
mit dem Metall unter Bildung leicht sublimierbarer Oberflachenver- 
bindungen reagiert. Dampfen diese namlich beim Tempern ab — ge- 
gebenenfalls unter eigenem Zerfall — so bedecken sich die freigewor- 
denen Metalloberflachen sofort wieder mit erneut von den Deckschichten 
zuwanderndem Fremdmaterial. Der Vorgang iteriert also unter gleich- 
zeitigem Materieschwund in der Aufdampfschicht und der Deckschicht. 
DaB auch die Bedeckung in Mitleidenschaft gezogen wird, zeigt der. 


*1 HANSZEN, K.-J. in Electron Microscopy, Proc. Stockholm Conf., Sept. 1956, 
Stockholm 1957, S. 79. Leider enthalt diese Mitteilung durch einige, ohne Zustim- 
mung des Verfassers vorgenommene redaktionelle Eingriffe einige MiSverstand- 
lichkeiten, die im wesentlichen in den Darlegungen dieser Arbeit richtiggestellt sind. 
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elektronenmikroskopische Befund: In Fig. 8 und 10a sieht es so aus, 
als ob die Bedeckungen nur auf den freien Stellen der Unterlage, nicht 
aber auf den Oberflachen der Schicht stehengeblieben sind. Zumindest 
haben sie nach dem Verschwinden der eingeschlossenen Metallteilchen 
so an Kontrast verloren, daB ,,Hiillabdriicke‘‘ der zerkliifteten Ober- 
flachenstruktur nicht beobachtet werden konnten. Eine endgiiltige Ent- 
scheidung dieser Frage vermégen aber erst die Untersuchungen des 
nachsten Abschnitts zu geben. 

DaB zur Aufzehrung des Wismuts schon die spontanen Adsorptions- 
schichten oder zufallig vorhandene Verunreinigungen ausreichen, erklart 
sich nach obigem durch den unedleren Charakter dieses Metalls und 
seine um viele Zehnerpotenzen héhere Verdampfungsgeschwindigkeit. 

Es ist anzunehmen, da8 durch die kiinstlichen Bedeckungen auch die 
Oberflachendiffusion des Metalls langs der Unterlage gefoérdert wird und 
bei der Aggregation der Schicht zu groBen Klumpen neben dem be- 
sprochenen Zusammenlaufen eine wesentliche Rolle spielt. Nahere Aus- 
sagen hieriiber sind mit elektronenmikroskopischen Mitteln leider nicht 
méglich, da unter den jetzt realisierbaren Verhaltnissen die Beobachtung 
des zeitlichen Fortschreitens dieser Veranderungen am gleichen Praparat 
nicht ohne zusatzliche Beeinflussung (ungleiche Aufheizung der groBen 
und kleinen Teilchen, laufende Abscheidung von Fremdmaterial) durch- 
fiihrbar ist. 


Veranderungen durch Tempern tiber 700 °C 


Fiihrt man die Erhitzungen bis zu den Temperaturen weiter, bei 
denen eine merkliche Verdampfung des Silbers unter dem eigenen Dampf- 
druck beginnt, dann kénnen im elektronenmikroskopischen Bild nach 
Fig. 12 drei Objektbereiche ungleicher Struktur von einander unter- 
schieden werden: 

Bereich A. Die RiBstellen in der urspriinglichen Schicht zeichnen 
sich durch die stehengebliebenen Bedeckungen scharf ab; der Unter- 
grund erscheint sehr hell. 

Bereich B. Die Risse sind weniger scharf gezeichnet ; der Untergrund 
erscheint etwas dunkler. 

Bereich C. Die Risse sind nur noch sehr schwach zu erkennen; der 
Untergrund erscheint dunkel. 

Beim Vergleich zahlreicher Aufnahmen kann man feststellen, dab 
amtliche Uberginge zwischen diesen Merkmalen anzutreffen sind. Auf 
dem gleichen Praparat sind die einzelnen Bereiche, soweit sie direkt 
aneinandergrenzen, gewdéhnlich durch kontrastreiche zusammenhan- 
gende Linien voneinander getrennt (die Grenzlinie zwischen A und B in 
I ig. 12 ist durch Pfeile markiert). 

Z. Physik. Bd, 150 36 
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Deutung der experimentellen Befunde. Wir méchten die im Bereich C 
verbliebenen Riickstandeé als die vollstandig erhalten gebliebenen Be- 
deckungen ansehen. Wir nehmen an, da die Sublimation in diesem 
Bereich erst bei so hohen Temperaturen in Gang gekommen und unter 
dem eigenen Dampfdruck so schnell abgelaufen ist, daB die Fremdstoff- 
nachlieferung von den Bedeckungen auf die sublimierenden Metall- 
oberflachen wegen der Langsamkeit dieses Vorgangs oder wegen der 
Umwandlung der Bedeckungen in Verbindungen mit geringerer Neigung 


pr ostg 


Fig. 12. Unter den in Fig. 8 angegebenen Bedingungen hergestellte Silberschicht nach Tempern auf etwa 
775°C 


zur Oberflachendiffusion keine Rolle mehr gespielt hat. Ebenso nehmen 
wir an, daB die Aufzehrung im Bereich B bei héheren Temperaturen 
als im Bereich A begonnen hat, so daB hier die Nachlieferung der Fremd- 
stoffe, und damit der Abbau der Hiillensubstanz in geringerem MaBe 
als bei A, aber in starkerem MaBe als bei C erfolgte. Interessant ist der 
Ubergang zwischen B und C in der linken oberen Ecke von Fig. 12. Fiir 
die vorgenommene Zuordnung von Untergrundstruktur und Temperatur 
des Beginns der Aufzehrungen spricht die Tatsache, daB Kontrastunter- 
schiede wie in A und B schon bei niedrigeren Erhitzungen in noch 
nicht aneinandergrenzenden Bereichen auf der gleichen Photoplatte be- 
obachtet wurden, Strukturen nach C dagegen nur bei hohen Erhitzungen. 
Das wahrend der Aufzehrung iiber das Metall mitwandernde Fremd- 
material wird, soweit es nicht mitverdampft, an den Stellen abgeschieden, 
an denen die Aufzehrung durch Aneinandergrenzung der einzelnen 


i id 
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Bereiche zum Stillstand kommt. Es bildet dort die erwahnten zusam- 
menhangenden Linien. 


Aller Wahrscheinlichkeit nach haben sich auch in A die Hiillen noch 
nicht véllig aufgelést. In Profilaufnahmen der Praparate, die an zu- 
sammengerollten Folien gelegentlich gelingen, waren jedenfalls zum Teil 
noch leere Hiillen zu erkennen. Es ist aber anzunehmen, daB die ver- 
bliebenen Reste einen starken Materialschwund erlitten haben. Ihre 
Elektronenstreuung ist dadurch bedeutend geringer als die der Unterlage 
geworden, so daB sie sich von dieser in 
der elektronenmikroskopischen Aufnahme in 
Daraufsicht nicht mehr mit geniigendem 
Kontrast abheben. . @ 


Fig. 13. Reste einer 100 A dicken Silberschicht (Aufdampfzeit 3 Mi- 
nuten, Vakuum 2-10-* Torr, Unterlage SiO), nach fast vollstandiger e 
Verdampfung im Elektronenstrahl. Folgende Bestrahlungsbedingun- 
gen wurden eingehalten: Strahldichte am Objektort etwa 3 A/cm* 
unter maximaler Ausleuchtung mit dem Kondensor und entspre- 
chender Wehnelt-Vorspannung (beide in einem Vorversuch einge- 
stellt); plétzliche Freigabe des Strahls auf den Bohrungsrand der 
Praparatblende (Objekttisch vorher entsprechend eingestellt) durch 
Einschalten der Heizspannung bei schon angelegter Beschleunigungs- 
spannung; anschlieBende Verschiebung des Praparats in den 
Strahlkegel 


5 us 

Sehr deutlich ist der’Schwund der Bedeckungen bei der Aufzehrung 
von Praparaten unter der Einwirkung des Elektronenstrahls zu erkennen. 
Nahere Einzelheiten hieriiber werden in Kiirze in einer gesonderten Arbeit 
mitgeteilt. An dieser Stelle soll nur an Hand-ven Fig. 13 gezeigt werden, 
daB die im Elektronenstrahl zu den spontanen Fremdschichten zu- 
sdtzlich aufwachsenden Bedeckungen unter geeigneten Bestrahlungs- 
bedingungen nicht zu starkeren, sondern zu schwacher erkennbaren 
Riickstanden als die spontanen Adsorptionsschichten beim Vakuum- 
tempern (Fig. 7) fiihren. 


Schichten mit Oxydbedeckungen 
Verdnderungen an Schichten ohne zusdtzliche Bedeckungen 


Wahrend Silberschichten mit RiBstruktur bereits unterhalb 100 °C 
betrachtliche Verinderungen erlitten haben, zeigten sich an Kupfer- 
aufdampfschichten des gleichen Aussehens bis etwa 350 °C keinerlei Ver- 
anderungen (Fig. 14a). Erst etwa bei 400 °C begannen in den Kupfer- 
schichten fast gleichzeitig Litckenbildungen und Aggregationen, die mit 
Sammelkristallisationserscheinungen Hand in Hand gingen (Fig. 15a). 
Die Aggregation iiberwog hierbei aber so stark, daB nach Erhitzungen 
um weitere 100 Grad nur noch frei liegende Teilchen vorhanden waren. 

a 
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Die Elektronenbeugungsaufnahmen der ungetemperten Schichten 
wiesen neben dem Kupferdiagramm stets mit schwacher Intensitat den 
(111)-Ring des Kupferoxyduls auf. In aggregierten Schichten war er 


Fig. 14a u. b. Strukturunterschiede in 150A dicken Kupferschichten (Aufdampfzeit 3 Minuten, Vakuum 
1,5°10-* Torr, Unterlage SiO) nach Tempern auf 320°C. a Ohne kiinstliche Bedeckungen; b nachtraglich 
mit einer etwa 150 A dicken Kohleschicht bedampft 


Fig. 15a u. b. Strukturunterschiede in 100 A dicken Kupferschichten (Aufdampfzeit 4 Sekunden, Vakuum 
3:10~* Torr, Unterlage SiO) nach Tempern auf 400 °C.. a Ohne kinstliche Bedeckungen; b nachtraglich 
durch Elektronenbestrahlung mit Kohlenwasserstoff-Polymerisaten bedeckt 
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jedoch nicht mehr feststellbar*. Die genaue Temperatur des Ausbleibens 
des Cu,O-Rings konnte auf Grund seiner geringen Intensitat nicht sicher 
festgelegt werden. Zur Ermittlung dieser Reduktionstemperatur wurden 
Untersuchungen an vollstandig durchoxydierten Kupferschichten durch- 
gefiithrt. Um den Ablauf der thermischen Zersetzungen nicht durch zu 
kurze Erhitzungszeiten abzubrechen, wurden die jeweils beim Tempern 
eingestellten Maximaltemperaturen 1 Std lang aufrecht erhalten, Nach 
Ausweis der Beugungsdiagramme bestanden die durchoxydierten Proben 
anfanglich vollstandig aus CuO*. Die Umwandlung zu Cu,O erfolgte 
schon unterhalb 300 °C, diejenige zu reinem Kupfer war bereits bei 
370 °C abgeschlossen*. Wie aus den elektronenmikroskopischen Auf- 
nahmen hervorgeht, war die letzte Reaktion mit groBen Sammel- 
kristallisationen im Praparat verbunden. Gleichzeitig setzte eine Ag- 
gregation des Kupfers ein, die wiederum bei 500 °C mit der Bildung 
abgerundeter Konglomerate beendigt war. 

Deutung der experimentellen Befunde. Das unterschiedliche Verhalten 
von Kupfer und Silber beim Tempern ist auf Grund der Kristalleigen- 
schaften der beiden Metalle nicht erklarbar: Gitterenergie, Oberflachen- 
energie und Dampfdruck sind nur so wenig von einander verschieden, 
daB die beiden Metalle beim Tempern ein ahnlicheres Verhalten zeigen 
miiBten. Sie unterscheiden sich aber stark in den spontanen Bedeckun- 
gen. Wegen der starken Affinitat des Kupfers zum Sauerstoff ist unter 
den vorliegenden Vakuumverhiltnissen bei diesem Metall eine Ober- 
flichenoxydation nicht zu vermeiden. Es ist daher anzunehmen, da8 
die in den Beugungsaufnahmen nachgewiesenen Oxydulbedeckungen bis 
zu ihrer eigenen thermischen Zersetzung die Aufdampfschicht in ahn- 
licher Weise vor Aggregationen zu schiitzen vermégen, wie es bei Silber 
durch die kiinstlichen Bedeckungen der Fall war. Im Einklang hiermit 
steht die Beobachtung, da8 bei den vorliegenden Vakuumverhdltnissen 
die thermische Zersetzung des Oxyduls im selben Temperaturbereich 
wie die ersten Verdnderungen der Kupferaufdampfschicht eintreten. 
In diesem Sinne ist die Feststellung von KritH*® zu deuten, daB bei 
Ps Nach der Erhitzung auf Temperaturen, die weiter oberhalb der Gleich- 
gewichtstemperatur zwischen Cu,O und Cu lagen, traten wieder schwache Ringe 
von Cu,O auf. Offenbar hatte beim Abkiihlen im Ofen eine erneute Oxydation 
stattgefunden. Durch Erhitzen kurz iiber die Gleichgewichtstemperatur konnten 
die Oxydulringe wieder zum Verschwinden gebracht werden. Nach Tempern in 
einem Tiegel aus Sinterspinell, der in wenigen Minuten bereits vollstandig abgekiihlt 
war, traten sie von vornherein nicht auf. 

22 Es handelte sich hierbei stets um das von J.M.CowLey, J. Electrochem. Soc. 
101, 277 (1954), — J. appl. Phys. 27, 422 (1956) u. R.D. HEImENREICH u. KH, 
Strorks, J. appl. Phys. 26, 1056 (1955) beschriebene ,,Dreiringdiagramm‘“‘ des CuO. 

28 Keitu, H.D.: Vortrag auf dem Symposion on Thin Films, Reading, Sept. 
1956. Vgl. den zusammenfassenden Bericht iiber diese Tagung in Brit. J. appl. 


Phys. 8, 98 (1957). 
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tiefen Temperaturen oxydfrei aufgedampfte Kupferschichten bei der 
Erwarmung auf Zimmertemperatur aggregieren, oxydierte Schichten 
dagegen nicht. 

Nicht beantwortet werden kann dagegen die Frage, ob die Oxydul- 
schichten bei ihrer thermischen Zersetzung die Veranderungen in der 
Kupferschicht begiinstigen, wie es von den kiinstlichen Bedeckungen auf 
Silber gezeigt werden konnte. Bei makroskopischen Proben ist ein solcher 
Effekt bereits von ERDMANN- JESNITZER und GUNTHER* diskutiert wor- 
den. Sie stellten zwischen 700 und 800°C bei Anwesenheit von Oxydul- 
bedeckungen eine erhdhte Verdampfung des Kupfers fest und erklarten 
diesen Vorgang durch eine Verdampfung der Oxydulschicht, die eine 
Reaktion der freigelegten Kupferoberflache mit dem Restsauerstoff in 
der Apparatur und damit eine Iteration dieses Vorgangs unter Auf- 
zehrung des Kupfers nach sich zieht. Dieser Reaktionsablauf ist nur 
dann méglich, wenn die Dampfdruckkurve des Oxyduls oberhalb seiner 
Dissoziationsdruckkurve liegt. 


Eine kritische Sichtung der bekannt gewordenen Daten iiber die 
Gleichgewichtskurven des Kupfers und seiner Oxyde” fiihrt jedoch zu 
dem Ergebnis, daB die aus diesen Werten errechnete Dampfdruckkurve 
des Kupferoxyduls nicht tiber seiner Dissoziationsdruckkurve liegen 
kann. Die benutzten Tabellenwerte sind nach dem heutigen Erfahrungs- 
stand aber relativ unsicher, so daB eine endgiiltige Entscheidung dieser 
Frage einer experimentellen Bestimmung der beiden Kurven iiberlassen 
werden muB. 


In unseren Temperungsversuchen der Kupferoxyde ist ein Ver- 
schwinden des Oxyduls zumindest nicht in erster Linie durch Sublima- 
tion, sondern durch Reduktion zu Kupfer verursacht. Auffallig ist hier- 
bei, daB die thermische Zersetzung bei so niedrigen Temperaturen 
beginnt*. Man kann dieses Verhalten auch dann nicht mit den be- 
kannten Daten der Dissoziationsdruckkurve in Ubereinstimmung brin- 
gen, wenn man nach den Angaben von BLEARS® mit einem um Zehner- 
potenzen geringeren Sauerstoffpartialdruck als dem Restdruck in der 


* Anmerkung bei dey Korvektury: Interessant sind in diesem Zusammenhang 
auch die inzwischen mitgeteilten Untersuchungen von A. Goswami u. Y.N. TRE- 
HAN, Proc. Phys. Soc. (B) 70, 1005 (1957). 

24 ERDMANN-JESNITZER, F., u. F. GUNTHER: Z. Metallk. 45, 407 (1954). 

°° Dampfdruck von Cu: Lanemurtr, I., u. Mitarb.: Phys. Rev. 30, 201 (4927). — 
Dampfdruck von CuO: Mack, E., u. Mitarb.: J.Amer. Chem. Soc. 45, 622 (1923).— 
Sauerstoffpartialdruck des Gleichgewichts CuO =Cu,O: Smytu, F.H., u. H.S. 
Roperts: J. Amer. Chem. Soc. 42, 2603 (1920). — Konstanten des Massen- 
wirkungsgesetzes bei beiden Reduktionen aus den thermodynamischen Daten. 
Vgl. Lance, W.: Die thermodynamischen Eigenschaften der Metalloxyde, S. 36f. 
Berlin 1949. 
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Vakuumapparatur rechnet. Gegebenenfalls ist es die reduzierende 
Wirkung anderer Adsorptionsschichten, die fiir diese Unstimmigkeiten 
mit verantwortlich ist. 


Verdnderungen an Schichten mit kiinstlichen Bedeckungen 

Bedeckt man die Kupferschichten vor dem Tempern mit Kohlen- 
wasserstoff-Polymerisaten oder Kohle, so tritt auf Siliziummonoxyd- 
unterlage die an einigen wenigen Stellen der Schicht beginnende Auf- 
zehrung des Kupfers bei bedeutend niedrigeren Temperaturen ein 
(Fig. 14b). Auch die Aggregation ist bei niedrigeren Temperaturen 
abgeschlossen (Fig. 15b). Auf Kohleunterlage verindern sich die 
Schichten ebenfalls schon bei tieferen Temperaturen. Hier folgen aber 
Aggregation und Sublimation so schnell aufeinander, daB beide Effekte 
nicht getrennt beobachtet werden konnten. Der Temperaturbereich, 
in dem die Liickenbildung allein auftritt, ist viel enger als bei Silber 
und kann bei weniger sorgfaltiger Praparation ganz verschwinden. 

Deutung der experimentellen Befunde. Durch Reaktion mit den zu- 
sdtzlich aufgebrachten Bedeckungen kann die Reduktion der Oxydul- 
schicht, und damit auch die Veranderungen in der Kupferschicht zu 
niedrigeren Temperaturen hin verschoben werden. AnschlieBend vermag 
der Rest der an der Reaktion nicht beteiligten Bedeckung auf Kupfer 
ahnliche Wirkungen wie auf Silber auszuiiben. Wir haben hier ein be- 
sonders instruktives Beispiel vor Augen, da8 durch kiinstlich aufge- 
brachte Bedeckungen, besonders durch die im Elektronenmikroskop ab- 
gelagerten Umhiillungen, die temperaturbedingten Veranderungen in den 
Praparaten geférdert werden kénnen. 


Zusammenfassung 
Bei den thermischen Veranderungen von metallischen Aufdampf- 
‘schichten kénnen Fremdschichten sehr verschiedenen Ursprungs auf 
mannigfache Weise beteiligt sein. Folgende Einwirkungsméglichkeiten 
miissen beriicksichtigt werden: 


_- 4. rein mechanische Schutzwirkung. 

2. Erhéhung der Beweglichkeit der Metallatome a) auf den bedeckten 
Metalloberflachen (Aggregation), b) langs der Unterlage (Oberflachen- 
diffusion). 
3. Erhohung der Verdampfungsgeschwindigkeit des Metalls durch 
Bildung leicht sublimierender oder sich wieder zersetzender Oberflachen- 
verbindungen zwischen Fremdschicht und Metall. 

4. Zusammenwirken mehrerer gleichzeitig vorliegender Bedeckungen 
und chemische Reaktionen zwischen diesen. 
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Die mitgeteilten Ergebnisse stiitzen sich auf ein umfangreiches 
elektronenmikroskopischés Beobachtungsmaterial, das unter Variation 
zahlreicher Versuchsparameter gewonnen wurde und durch simultan 
durchgefiihrte Beugungsaufnahmen erganzt wurde. Soweit im Rahmen 
der angewandten Untersuchungsmethoden noch Fragen offen bleiben. 
muB8ten, méchten die obigen Darlegungen zu ihrer weiteren Bearbeitusal 


7 


mit anderen Hilfsmitteln anregen. a 


Herrn BoKELMANN habe ich fiir die Sorgfalt und Gewissenhaftigkeit, mit der 
er mich bei der Praparation und den E aeasinags ass anal Spice Aufnahmen unter- 
stiitzt hat, sehr zu danken. 
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Zeitschrift fiir Physik, Bd. 150, S. 551—572 (1958) 


Aus dem Institut fiir Technische Physik der Technischen Hochschule Darmstadt 


Zeeman-Effekt und Analyse der Spektren 
des dreiwertigen Samariums in Einkristallen 
verschiedener Symmetrie* 


Von 
H. LAMMERMANN 
Mit 16 Figuren im Text 


(Eingegangen am 22. Oktober 1957 


Die Absorptionsspektren des Sm**+-Ions im Samariumathylsulfat, Samarium- 
chlorid und Samariumnitrat werden in polarisiertem Licht zwischen 4,2 und 80 °K 
mit hoher Dispersion und in 4uBeren Magnetfeldern verschiedener GroBe und Rich- 
tung aufgenommen. Fiir den Grundterm und sieben angeregte Terme werden die 
Werte der Kristallquantenzahlen und die J-Werte angegeben. Im Athylsulfat 
werden die g-Faktoren und im Chlorid die reziproken Aufspaltungsellipsoide von 
fiinf Termen bestimmt. Der g-Faktor reagiert empfindlich auf die schwache Bei- 
mischung von Zustanden mit verschiedenen /-Werten im Kristallfeld. Bei einigen 
Termen sind die reziproken Aufspaltungsellipsoide zu Ebenenpaaren ausgeartet, 
woraus auf das Vorhandensein einer pseudohexagonalen Achse des Kristallfeldes 
senkrecht zur Aj im Chlorid geschlossen wird. 


I. Einleitung 


Die Absorptionsspektren einiger kristalliner Samariumsalze sind 
bereits friiher auf ihre Temperaturabhangigkeit hin untersucht worden? ’. 
Eine Analyse konnte jedoch bei der oft zu kleinen Dispersion, ohne Ver- 
wendung von polarisiertem Licht und ohne Kenntnis des Zeeman-Effek- 
tes der Spektren bei den damaligen theoretischen Kenntnissen nicht ge- 
lingen. Seit einigen Jahren stehen nun die theoretischen Hilfsmittel 
fiir die Analyse der Absorptionsspektren kristalliner Salze der Seltenen 
Erden in einer fiir den Experimentator handlichen Form zur Verfiigung *°, 


* Darmstadter Dissertation, D 17. Vorgetragen auf der Physikertagung in Bad 
Nauheim am 14. 4. 57. 

1 FREED, S., u. F.H. SpEpDpING: Nature, Lond. 123, 526 (1929). — Phys. Rev. 
351, 212 (1930). 
2 FREED, S., u. I.G. HaRWELL: Proc. Acad. Sci. Amsterd. 35, 979 (1932). 
3 SpEDDING, F.H., u. R.S. BEAR: Phys. Rev. 42, 58, 76 (1932); 44, 287 (1933); 
308 (1934). 
4 Extis, C.B.: Phys. Rev. 50, 675 (1936). 
5 FREED, S., u. E.L. HaENIScH: J. Chem. Phys. 5, 26 (1937). 
8 GoprecHT, H.: Ann. Phys. (5) 28, 675 (1937). 
7 FREYMANN, M. u. R.: C. R. Acad. Sci., Paris 211, 785 (1940). 
8 Hettwece, K.H.: Ann. Phys. (6) 4, 95, 127, 136, 143, 150, 357 (1948). 
9 HeLttwece, K.H.: Z. Physik 127, 513 (1950). 


46 


Hoe H. LAMMERMANN: 


und es gelangen auch an einer Reihe dieser Salze bereits Voll- oder doch 
wenigstens Teilanalysen. Deshalb wurden die Absorptionsspektren 
dreier Samariumsalze nochmals mit besseren experimentellen Hilfs- 
mitteln aufgenommen. Wegen der groBen Zahl oder auch der grofen 
Breite der Linien muBte die theoretische Deutung zunachst auf 7 der 
insgesamt beobachteten 14 Liniengruppen beschrankt werden. 


II. Experimentelles 

Es wurden drei Samariumsalze verschiedener Symmetrie untersucht: 

4. Das Athylsulfat, Sm(C,H;SO,),9H,O, ist hexagonal. Punkt- 
symmetrie am Ort des Sm***-Ions ist C,,2°° 2. 

2. Das monokline Chlorid, SmCl,6H,O, hat die Symmetrie C,™. 
Die zweizaihlige Drehachse Aj fallt mit der kristallographischen b-Achse 
und der z-Achse des Indexellipsoides zusammen. 

3. Das Nitrat, Sm(NO,), 6H,O, ist triklin. 

Die starken Absorptionslinien, die noch bei den diinnsten herstell- 
baren Einkristallschichten der reinen Samariumsalze ,,durchabsorbiert* 
waren, wurden an den homologen Gadoliniumsalzen mit nur etwa 1% 
Samarium als Beimischung untersucht. 

Die verwendeten Schichtdicken variieren zwischen 0,2 und 6 mm. 
Die optische Anordnung ist bereits friiher beschrieben worden™. 

Die Kristalle wurden in siedendem fliissigen Helium und in fliissiger 
Luft von verschiedenem Dampfdruck gekiihlt. 


Es wurden homogene Magnetfelder bis zu 270000e verwendet. 


III. Experimentelle Ergebnisse und ihre Deutung 
1. Allgemeines 


Zwischen 17800cm (5600 A) und 27800 cm (3600 A) werden 
14 Liniengruppen beobachtet, die, wie in friitheren Arbeiten, mit den 
groBen lateinischen Buchstaben A, B,... bezeichnet werden. Das zu- 
gehérige Termschema (ohne die relativ schwache Kristallfeldaufspaltung) 
ist in Fig.1 dargestellt. 

Die Kopplung zwischen den 4/-Elektronen und dem Gitter ist beim 
Samarium, verglichen mit den anderen seltenen Erden, verhdltnismaBig 
gering!®, Sie ist auBerdem mehr eine Eigenschaft des Elektronenterms 


10 Donnay, J.D.H., u. W. Nowacxr: Geol. Soc. Amer, Mem. 60 (1954). 

11 KETELAAR, J.A.A.: Physica, Haag 4, 619 (1937). 

12 HeLtwece, K.H., U. Jounsen, H.G. KAnLe u. G. ScHaack: Z. Physik — 
148, 112 (1957). 

18 Sayre, E.V., u. S. FRBED: J. Chem, Phys. 24, 1213 (1956). 

M4 Passt, A.: Amer. J. Sci. (5) 22, 426 (1931). 

 HELLWEGE, K.H.: Ann. Phys. (5) 40, 529 (1941); Naturwiss. 34, 225 (1947); 
Gazz. chim. ital. 82, 468 (1952). 


Zeeman-Effekt und Analyse der Spektren des dreiwertigen Samariums 553 
als des Kristallgitters. So variieren die Kristallfeldaufspaltung eines 
Terms, sowie die Linienbreiten und die Intensitaten nur wenig und ohne 
GesetzmaBigkeit von Salz zu Salz, wihrend sie im gleichen Kristall- 
gitter von Term zu Term relativ 


stark variieren. 0 
Bei 4,2 °K liegen die Linienbrei- 

ten zwischen 0,4 und 40 cm, N oe 
Der EinfluB der Temperatur auf 

die Lage der Linien ist zwischen p26 000 


4,2 und 80°K nur noch sehr gering. 
Die Linien verschieben sich meist 
um weniger als 1 cm7}. 
Beim Ubergang von den reinen 
: 008 
Samariumsalzen zu den Gado- 


liniummischkristallen verschieben 


sich die Linien um héchstens 3 cm7. L- 23 000 
—————EeE———————EE—————— 
: : : SEE 

2. Theoretische Hilfsmittel _ 22 o00 


OE Pe ee elo Re oe a ar 
pen im einzelnen behandelt werden, 000 
sollen die theoretischen Hilfsmittel & 
kurz zusammengestellt werden, die 2 


zam Teil bereits friiher veréffent- 
licht wurden ® % 16, 


Bis auf die abgeschlossenen , 19.000 
Schalen des Xenons hat das Sm*** 
. die Elektronenkonfiguration 4 /* ey 
mit 198 verschiedenen Termen?’. A ———___f 
Grundterm ist °H;. 
In den drei untersuchten Salzen 


| 
spalten die im freien Ion (2 J + 1)- | 
fach richtungsentarteten Terme in 
| 
| 


4(2J+1) Kramerssche Dubletts 

auf. Diese werden durch Kristall- , ef 
a Hg ———————_ oem 

quantenzahlen charakterisiert Fig.1. Schwerpunkte der Terme des Sm*t++-Ions 

deren Wertevorrat durch die Zahlig- zwischen 17000cm™ und 28000 cm 

keit der Symmetrie des Kristall- 

feldes bestimmt wird: Beim triklinen (6=1) Nitrat haben alle Term- 

komponenten dieselbe Quantenzahl ~=%. Beim monoklinen (p=2) 

Chlorid kommen die Werte 4=-} vor. Beim hexagonalen (p =6) 


16 Kramers, H.A.: Proc. Acad. Sci. Amsterd. 33, 959 (1930). 
17 Gress, R.C., D.T.. WILBER u. H.E.. WuiTE: Phys. Rev. 29, 782 (1927). 
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Athylsulfat ist die Quantenzahl ~ mit den sechs verschiedenen Werten 
w=+4, +3, +$ definiert. In allen Fallen fallen in emem Kramers- 
schen Dublett zwei Eigenzustinde mit entgegengesetzt gleicher Quan- 
tenzahl (-- 4 bzw. +) zusammen. Im triklinen Fall sind u=—Fs 
und w=-+4% aquivalent. 

Aus der Symmetrie des Kristallfeldes folgen Ubergangsverbote fiir 
strahlende Ubergange zwischen zwei Termen 7 und k, die die Lage und 
Strahlungsart der korrespondierenden klassischen Dipole bestimmen und 
in Auswahlregeln fiir die Quantenzahlen ihren Ausdruck finden. 

Im Nitrat gibt es keine Ubergangsverbote, d.h. alle Ubergange 
k6nnen mit jeder Polarisation vorkommen. 

Im Chlorid gilt fiir elektrische und magnetische Dipolstrahlung in 
gleicher Weise: (P = elektrisches Dipolmoment, M = magnetisches 
Dipolmoment) 


(P.4¢B)i,, (M,+1M,);,+0 nur, wenn Au = +1 ist (1) 
(B)e., (M,)x +0 nur, wenn Au =0 ist. 


Im Athylsulfat schlieBen sich die beiden Strahlungsarten aus. Es kann 
sein: 


(4th), == 0 nur, wenn Ay =+2;+4 ist, 
(P) 4 +0 nur, wenn Au =+3 ist, (2) 
(M,+7M,);,-=0 nur, wenn Au = +1,'+3 ist, 
(M,) ix +0 nur, wenn Au =0 ist. 


AuBerdem besteht fiir magnetische Dipolstrahlung bei allen Salzen die 
Einschrankung 


AJ =0, +1. (3) 


Beim Nitrat und Chlorid sind die Werte der Quantenzahlen a priori 
bekannt. Beim Athylsulfat ergeben sich aus der Polarisation der Linien 
die A z-Werte, im allgemeinen jedoch nicht die j”-Werte selbst. Die ein- 
deutige Bestimmung von 4 ist erst iiber den Zeeman-Effekt méglich. 

Ein homogenes auBeres Magnetfeld beliebiger Richtung zerstért die 
im Kristallfeld allein vorhandene Symmetrie, hebt also die symmetrie- 
bedingten Ubergangsverbote auf. Beim Athylsulfat ist daher bei An- 
wendung geniigend starker Magnetfelder damit zu rechnen, daB neue 
Linien auftreten, andere ihre Polarisation andern. Das wird bei den ver- 
wendeten Feldstarken jedoch nur selten beobachtet, z.B. bei Gruppe I. 

Das Magnetfeld hebt auBerdem die im Kristall noch verbliebene 
Kramerssche Entartung auf, so daB schlieBlich jeder Term des freien 
Ions vollstandig in 27 -+1-Komponenten aufgespalten ist. Diese Auf- 
spaltung ist auBer bei den kleinsten J-Werten anisotrop und nimmt schon 
in erster Naherung einer Stérungsrechnung, die Kristallfeld und Magnet- 


ke 
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feld gemeinsam als Stérung der Zustinde des freien Ions einfiihrt, nicht 
mehr linear mit wachsendem Magnetfeld zu, sondern nach einer 
algebraischen Funktion. 

Fiir die Richtungsabhangigkeit des linearen Anteils dieser Funktion 
gilt nach KRAMERs!®: 


Wi) (A) = s2(9 q) us H? 


BETO Pe Pinta 2 oO amd Oe 9 Sher ‘ ‘ 
= [lp H? (sy sin? } cos? ~ + s3 sin? sin? m + s? cos? J). 


(4) 
Dabei ist W,)(H) der lineare Anteil der Energieinderung einer Kristall- 
Termkomponente im auBeren Magnetfeld H, Way (0) =0. H hat die Kom- 
ponenten H,=—Hsin#cos g, H,=Hsin #sin gy, H,=H cos 9 mit den 
Polarkoordinaten #, w. 4g = Bohrsches Magneton. Der dimensionslose, 
dem g-Faktor entsprechende Faktor s(#, y) = W,(H) |p enthalt die 
Anisotropie des Zeeman-Effektes *. Wenn man den reziproken Wert der 


gemessenen Aufspaltung, oder 1/s(#, gm) in Richtung von H abtragt, 
erhalt man ein Ellipsoid, das reziproke Aufspaltungsellipsoid mit den 
Hauptachsen 1/s; (i = 4, 2, 3). 

Beim hexagonalen Athylsulfat ist das reziproke Aufspaltungsellipsoid 
ein Rotationsellipsoid um die J. Um es festzulegen geniigt die Messung 
der Aufspaltung im achsenparallelen und im achsensenkrechten Magnet- 
feld. Beim Chlorid fallt eine Hauptachsenrichtung mit der Symmetrie- 
achse Aj zusammen, die beiden anderen Achsen legen unbestimmt in 
der dazu senkrechten Ebene. Die drei Achsen sind verschieden lang. 
Die Aufspaltung muB also im achsenparallelen Magnetfeld und in ver- 
schiedenen Richtungen in der Ebene senkrecht dazu bestimmt werden. 

Die funktionelle Abhangigkeit W(H) fiir eine feste Richtung von H 
ist in erster Naherung bei niedrigen J-Werten leicht zu berechnen. 
Hamilton-Operator des gestérten Systems ist dabei 


KH —-H 1 H+ KH? 


mit #° als Operator des freien Ions, # als Kristallfeldoperator und dem 
Operator #? der paramagnetischen Zusatzenergie. Hier seien nur die 
Ergebnisse angefiihrt : 


Beim Athylsulfat erhalt man im achsenparallelen Feld fir J < 3 


Tae a a oh 
Pagercnts Ci chase ae ere 
* Haufig wird in der Literatur g(@, —), g), g, an Stelle von SP) a Sae Sons 
geschrieben. Hier wird diese Schreibweise wegen ihrer Inkonsequenz vermieden. 
Beim Zeeman-Effekt freier Atome besteht die Beziehung g=s/M. Die Division 
durch die magnetische Quantenzahl M ist aber im Kristall nicht allgemein méglich, 
da M nicht definiert ist. Hier und im folgenden wird deshalb der Buchstabe g 
nur in dem bei freien Atomen iiblichen Sinn verwendet. 


(5) 
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mit der hier noch definierten magnetischen Quantenzahl 
M = (fi + 3) mod. 6 


und dem Landéschen g-Faktor (vgl. FuBnote * auf S.555). Das ist, aus- 
gehend vom Matrixelement Ky, des Kristallfeldes, der Zeeman-Effekt 
des freien Ions. Im achsensenkrechten Feld gilt: 


Fur f=: 


Wy = Wi, = Ky, + ze lpi, (6) 
wie im achsenparallelen Feld. 
Furey == s: 
Wy =Wiy=t+4eueH + [Kip t Ky gue + 8s H? (7) 
Wy = Wag Stes — \ Ki; + Ky, ¢ ue Hf + gr? ue H?. 


Entwicklung des Wurzelausdrucks nach Potenzen von H ergibt: 


322 2 H2 
IS MB 
Wiy= Kigat gph sabia 
i (8) 
W. IS 38° Hip | 
+3 44 8 Ky, ee 


Fir J <3 gilt allgemein: 
Wu = Wa, = Kyte +4) ees + >? (9) 


Das heiBt die eine Komponente, W,,, spaltet linear auf. Dagegen spalten 
die anderen Komponenten erst in dritter (~ H3) oder héherer Ordnung 
auf, haben also zu Ebenenpaaren ausgeartete reziproke Aufspaltungs- 
ellipsoide. Fiir J = 3 wurden die Nullstellen der Sakulargleichung 
6. Grades vom I.P.M. in Darmstadt numerisch berechnet. 

Fir $< J <4! ist wenigstens der achsenparallele Zeeman-Effekt 


noch in geschlossener Form anzugeben. Es ist fiir |M| <3 
Weim) = 2 Sere Ke_u,e—u + (6 — 2|M)]) pip 


PR tices — Kyu £6g up H)? earn 
und fiir |M| > 3 (10) 


Weim| = % (Kua + Ke_u,e—m + (2|M| —6) g lp H) <x 
ick: | V (Kum — Ke_uo_u & 62 up Hy? + 4|Ky,6—m|?. 


3. Beschreibung und Deutung der Spektren 
a) Ubersicht. Im folgenden seien einige wichtige, den Gruppen ge- 
meinsame Ergebnisse vorweggenommen: 


Im Athylsulfat stimmen die Beobachtungen in zweierlei Hinsicht mit 
der Theorie gut iiberein. 1. Die Auswahlregeln werden befolgt. Die 
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Angabe der Ay-Werte ist also eindeutig moglich. 2. Lineare Zeeman- 
Effekte werden genau bei denjenigen Termkomponenten beobachtet, bei 
denen sie die Theorie verlangt. — Bestimmt man nun aus den linearen 
Anteilen der Aufspaltungen verschiedener Komponenten eines Terms 
fiir verschiedene Magnetfeldrichtungen den (fiir das freie Ion definierten !) 
g-Faktor, so miiBte sich derselbe Wert ergeben. Tatsichlich mibt 
man jedoch etwas verschiedene Werte. Man muB8 hieraus schlieBen, 
daB das Kristallfeld nicht nur die Richtungsentartung eines (2 J + 1)- 
fach entarteten Terms des freien Ions aufhebt (erste Naherung), son- 
dern bereits Zustainde mit verschiedenem J durchmischt (zweite Nahe- 
rung). Da benachbarte Zustaénde des freien Ions sehr verschiedene 
g-Faktoren haben kénnen, kénnen sehr geringe Beimischungen von 
Nachbarzustanden bereits starke Abweichungen des im Kristall ge- 
messenen g-Faktors von dem des freien Ions hervorrufen. ELLiott 
und STEVENS} zeigten dies bereits in einer Stérungsrechnung zweiter 
Naherung fiir die unterste Grundtermkomponente des Samarium- 
athylsulfats. 


Beim Chlorid zeigen sich an einigen Gruppen dieselben Effekte, wie 
sie von DIEKE und CROSSWHITE!® am homologen Yb-Salz bei der ein- 
zigen dort méglichen Liniengruppe beobachtet wurden. 1. Es fehlen 
Linien, deren Ausbleiben im allgemeinsten zweizahligen Kristallfeld 
nicht verstanden werden kann. Hier miissen neue Ubergangsverbote 
herangezogen werden. 2. Die reziproken Aufspaltungsellipsoide sind zu 
Ebenenpaaren ausgeartet, deren Normalen senkrecht zur zweizahligen 
Symmetrieachse in verschiedenen Richtungen liegen, d.h. parallel zur Aj 
wird im Gegensatz zu der theoretischen Erwartung im allgemeinsten 
zweizahligen Feld kein linearer Zeeman-Effekt beobachtet, wahrend er 
in der Ebene senkrecht dazu zwischen Null und einem Maximum (im fol- 
genden maximale Aufspaltung genannt) variiert. 3. Wahrend sich aber 
beim Yb die maximalen linearen Aufspaltungen bei festem J wie die 
vorkommenden M-Werte verhalten, ist dies beim Sm nicht der Fall. — 
DreKE und CRosswHITE suchten ihre Beobachtungen mit dem Vorhan- 
densein einer pseudohexagonalen Symmetrieachse zu erkléren, deren 
Lage senkrecht zur A% verschieden ist fiir verschiedene Termkompo- 
nenten. Die Sechszahligkeit wird durch die Koordinationszahl sechs des 
Hydratkomplexes nahegelegt. Eine kleinere Zahligkeit wiirde auBerdem 
nicht die gewiinschten Ubergangsverbote liefern (s. Punkt 1). Aus dem- 
selben Grund kommt auch bei beiden Salzen nur eine Pseudo-Deck- 
achse AZ und nicht eine Inversionsachse Jj in Frage; denn bei einer 
Az gelten fiir elektrische und magnetische Dipolstrahlung dieselben 


18 Ertrott, R.U., u. K.W.H. StEvENs: J. Phys. Soc. 65, 370 (1952). 
19 DiexE, G.H., u. H.M. CrosswuitE: J. Opt. Soc. Amer. 46, 885 (1956). 
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Auswahlregeln: Mit M = (mod 6) ist 


(P+iP);,, (M,41M,);,+0 nur, wenn du = +1, +5 ist, 11) 
(B),, (My) ix +0 nur, wenn Au =0 ist. 


Die Uberginge mit du= +2, +3, +4 sind fir beide Strahlungsarten 
verboten, wodurch die oben fiir die fehlenden Linien geforderten Uber- 
gangsverbote geliefert werden. Dagegen ware bei einer I, [vgl. (2)] 
zwischen den in Frage kommenden Termen immer eine der beiden 
Strahlungsarten erlaubt, wie es an der JZ im Athylsulfat auch beob- 
achtet wird. 


Dies geschilderte Verhalten wird beim Sm-Chlorid aber keineswegs 
bei allen Gruppen beobachtet. Es mu deshalb offen bleiben, wie weit 
sich die von DiEKE und CROSSWHITE gezogenen Riickschliisse auf die 
Struktur des Chloridgitters auch bei Vervollstandigung des bisher nur 
mageren experimentellen Materials bewahren werden *. 

Beim Nitrat wurden keine Aufnahmen mit Magnetfeld gemacht. Es 
interessierte lediglich die Linienzahl im Spektrum eines Salzes geringster 
Symmetrie, nachdem beim Chlorid Linien vermiBt wurden. 


b) Grundterm. Bei 4,2 °K ist in den drei Salzen nur die unterste 
Kristallfeldkomponente J des Grundterms besetzt. Alle Linien fiihren 
von ihr aus zu den angeregten Termen A, B, ... Bei hdheren Tempera- 

turen sind nach MaBgabe des 


ee : Boltzmann-Faktors auch die 

Komponente | a | M | Ky ulhe hoheren Grundtermkompo- 
: af i. | sre nenten JZ und JIJI besetzt, 

a ) a a 14.7 und man beobachtet eventuell 

Ill | eof 24,5 auch die von ihnen ausgehen- 


den Uberginge. 

Im Athylsulfat liegen die beiden oberen Grundtermkomponenten II 
und IIT bei 53,8 und 63,6 cm. Die Werte der Quantenzahlen (bestimmt 
aus Polarisation und Zeeman-Effekt der Linien) und Kristallfeld- 
matrixelemente (bestimmt aus der vom Schwerpunkt aus gemessenen 
Gr6Be der Kristallfeldaufspaltung) sind aus folgender Tabelle 1 zu ent- 
nehmen. 


Der Zeeman-Effekt ergibt fiir die Komponente J 


g = 2s3(Z) = 0,509 + 0,015 
und 


g = 35, (I) = 0,201 + 0,005 


* Weitere Experimente und Uberlegungen am Eu-Chlorid werden demnachst 
von H.G. Kane publiziert. 
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in guter Ubereinstimmung mit den mit der Methode der paramagneti- 
schen Resonanz erhaltenen Ergebnissen von BoGLEe und Scovit2°. Wie 
schon oben erwahnt, sollten diese beiden Werte gleich groB sein. Ihre 
Differenz ergibt sich nach dem Vorschlag von ELtiotr und StEvENs!8 
aus der Beimischung fremder Terme im Kristall. Beide Werte und da- 
mit die Zeemanaufspaltung des Terms sind so klein, daB die Aufspal- 
tung innerhalb der experimentellen Fehlergrenze linear erscheint. — 
Leider sind bei 54° K die Linien so breit, daB der Zeeman-Effekt der 
Komponenten JJ und J/J nicht untersucht werden konnte. Nach groben 
Schatzungen ergibt sich experimentell g 0,2. Der theoretische Wert 
fiir Russell-Saunders-Kopplung* ist gy, = 0,286. 

Im Chlorid wurde bei den verwendeten Temperaturen auBer der 
untersten keine weitere Aufspaltungskomponente des Grundterms ge- 
funden. Nach Angaben von SPEDDING und Berar? liegen die beiden 
oberen Komponenten JJ, IJI zwischen 145 und 3145 cm. — Das rezi- 
proke Aufspaltungsellipsoid der untersten Komponente ist in ein Ebenen- 
paar ausgeartet (vgl. Fig. 6). Die Richtung der maximalen Aufspaltung 
S;=0,4 in der Ebene senkrecht zur Aj schlieBt mit der x-Achse des 
Indexellipsoides einen Winkel von 21° ein. Der Grundterm ist also 
bereits das erste Beispiel fiir die Effekte der pseudohexagonalen 
Symmetrie im Chlorid. Fiir eine der sechszahligen Pseudosymmetrie 
zugeordnete Quantenzahl uw bzw. M folgt auf Grund der Auswahl- 
regeln (11) und wegen des Zeeman-Effektes nach (5) und der Er- 
lauterungen zu (9) «= M = +3 fiir die unterste Grundtermkomponente 
im Chlorid. 


Im Nitrat liegen zwei Komponenten J und JI bei 0 und 41 cm. Die 
dritte diirfte so hoch liegen, daB sie bei 80°K noch nicht geniigend 
besetzt ist. 


c) Gruppe C. Die Figuren 2 bis 6 zeigen die Gruppe C im Spektrum 
der drei Salze, die Aufspaltung der scharfen Linien des Athylsulfats im 
achsenparallelen und achsensenkrechten Magnetfeld, das hieraus ge- 
wonnene Termschema des Athylsulfats mit den beobachteten Ubergangen 
sowie die reziproken Aufspaltungsellipsoide der beiden scharfen Kompo- 
nenten des angeregten Terms und der untersten Grundtermkompo- 
nente im Chlorid. Die Gruppe enthalt Uberginge in elektrischer und 
magnetischer Dipolstrahlung. — Zunichst ist zweifelhaft, ob die in allen 
drei Salzen breite und verwaschene Linie ganz rechts mit zur Gruppe 
gehort, oder ob sie zu einem neuen Term fiihrt. Die Beantwortung dieser 
Frage entscheidet iiber den J-Wert des angeregten Terms, fiir den, je 


* In der Diskussion wird von der einfachsten Annahme ausgegangen, daB beim 
Samarium die Abweichung von der F-S-Kopplung nicht allzu groB ist. 
20 BocLe, G.S., u. H.E.D. Scovit: J. Phys. Soc. 65, 368 (1952). 


Z. Physik. Bd. 150 on 
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nachdem, ob der Term in 3 oder 4 Komponenten aufgespalten ist, 3 oder $ 
in Frage kommt. Das eirizige Kriterium hierfiir liefert der lineare Anteil 
des Zeeman-Effektes der scharfen Komponenten im Athylsulfat*. Im 
achsenparallelen Magnetfeld spaltet jede Linie in vier Komponenten 
auf**, Der kleine Abstand zwischen zwei benachbarten Komponenten 
verschiedener Polarisation ist gleich der Aufspaltung der Grundterm- 
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Fig. 2. Liniengruppe C bei 4,2 °K im Samariumnitrat, Samariumchlorid und Samariumathylsulfat und bei 
54 °K im Samariumathylsulfat. 6m-Konkavgitter, 3. Ordnung, photographisches Positiv. € elektrischer 
Vektor der senkrecht zur Symmetrieachse ti, eingestrahlten Lichtwelle, z Richtung der Symmetrieachse, 
p Wellenzahl. Die Spektren sind in polarisiertem Licht aufgenommen. Beim Nitrat und Chlorid ist nur eine 
Polarisationsrichtung wiedergegeben. Deshalb geben die Schwarzungen die Intensitatsverhaltnisse der 
Linien hier nur teilweise richtig wieder. 1, 2, ... Nummern der Linien wie im Termschema. Beim Athylsulfat 
sind am Rande die gedeuteten Uberginge angegeben. J, II, III bzw. a, b, ... Bezeichnung der Aufspaltungs- 
komponenten des Grundterms bzw. des angeregten Terms, Ja Ubergang von J nach a, usw. 


komponente J, bei 26000 Oe etwa 1 cm +; der gréBere Abstand zwischen 
zwei Komponenten verschiedener Polarisation gibt die Aufspaltung des 
angeregten Terms wieder. Die rein linearen Aufspaltungen der Term- 
komponenten a und 0 im achsenparallelen Feld verhalten sich angenahert 
wie 5:3. Ordnet man ihnen deshalb die Quantenzahlen M = +3 und 
+ $ zu, so ergibt sich nach Division durch M fiir beide Komponenten fast 


* Seine Beweiskraft wird allerdings durch die oben erwahnte eventuelle Bei- 
mischung fremder Terme in zweiter Naherung eingeschrankt. 


xx Wegen zu geringer Intensitat kommen die Komponenten der Linie § in der 
Reproduktion leider nicht aus dem Untergrund hervor. 
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der gleiche Wert fiir den g-Faktor*: 


4,2°K: g,=1,07+0,015, g,=1,01 +0,0145 


54°Ks 27==,0,99, 


ba 


& = 0,94. 
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Fig. + 
Fig. 3 u. 4. Zeeman-Effekt der Gruppe C im achsenparallelen und achsensenkrechten Magnetfeld bei 4,2 °K. 
GS Strahlvektor. Aufnahme und Darstellung wie in Fig. 2 


* Wegen der thermischen Kontraktion des Gitters hangt der g-Faktor etwas 
von der Temperatur ab, ein Effekt, der in den oben zusammengestellten Formeln 
erster Naherung nicht enthalten ist. 

Bie 
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Die, wenn auch nur geringe Abweichung vom Verhiltnis 5:3 spricht fir 
J =4; denn die fiir J = giiltige Gl. (5) verlangt, daB sich die Zeeman- 
Effekte der beiden Komponenten exakt wie 5:3 verhalten, wahrend die 
bei J = % anzuwendende Gl. (10) dies schon in erster Naherung nicht tut. 
Im selben Sinne schlieBt man nach (9) aus dem linearen Anteil des achsen- 
senkrechten Zeeman-Effektes von c: Fiir J =$ ergeben die Messungen 
g=0,98, wahrend sich fiir J = $ der Wert g=1,31 ergabe. Als ange- 
regter Term kommt auf Grund dieser Uberlegung bei Russell-Saunders- 
Kopplung 4G; mit dem theoretischen g-Wert g,= 1,016 in Frage. 


~ 
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d +42 +72 20701,9 cm' 
C2 LUZ 20039,17 
5b Fi2 45/2 20025, 59 
a F452 t32 20018,70 
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WH eA Ze 63,6 
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Fig. 5. Termschema und beobachtete Ubergange der Gruppe C im Athylsulfat. 7, 7, III bzw. a, b, ... Be- 

zeichnung der Aufspaltungskomponenten des Grundterms bzw. des angeregten Terms. @ Kristallquanten- 

zahl, M magnetische Quantenzahl, die oberen bzw. unteren Vorzeichen von @ und M sind einander zugeord- 

net. Wellenzahl. 1, 2,... Nummern der Linien wie in Fig. 2. Die lateinischen bzw. griechischen Buchstaben 

an den Ubergangspfeilen bedeuten elektrische bzw. magnetische Dipole parallel (p, 2) und senkrecht (s, oc) 
zur Symmetrieachse /% 


SchlieBt man aus dem Fehlen eines quadratischen Effektes im achsen- 
parallelen Feld und aus der geringen Abweichung vom Verhiltnis 5:3, 
daB |K;| innerhalb der MeBgenauigkeit gleich Null ist, so ergeben sich 
fiir die anderen Matrixelemente des Kristallfeldes die Werte: 


Kyjhe=—7A7cm4, Kg3/he = — 27,64cm4, Kgs/he = — 20,75 cm4, 
Kyfhe= 55,56cm? 

mit dem Termschwerpunkt 20046,34cm™+. (Als Alternativlésung fiir 

J =} kame *F; mit gy, = 1,029, den Matrixelementen K,,/he = 11,35cm7, - 


Ky;/he= — 9,12 cm, Kgs/hc=—2,23 cm+ und~dem Schwerpunkt 
20027,82 cm7! in Frage.) 


Die im achsensenkrechten Magnetfeld gemessenen Zeeman-Effekte 
héherer Ordnung stimmen qualitativ mit den numerisch berechneten gut 
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iiberein. Fiir einen quantitativen Vergleich reichten die verwendeten 
Feldstarken nicht aus. 
" Nes Ss he ae 

1 Chic rid wird eine Linie weniger beobachtet als in den beiden 
anderen Salzen. Die reziproken Aufspaltungsellipsoide der beiden 
scharfen Komponenten a und dD sind beide zu Ebenenpaaren ausgeartet. 
Maximale Aufspaltung und Lage der Ebenennormalen sind in Fig. 6 


W, max 
y Term BH (x S;) 
1 00 a4 aie 
a@ 20023,90 0 72° 
b 20041,45 ZY vee 


Fig. 6. Schnittgeraden der zu Ebenenpaaren ausgearteten reziproken Aufspaltungsellipsoide der Gruppe C 

und untersten Grindtermkomponente im Chlorid mit der Ebene senkrecht zur zweizahligen Drehachse 42. 

a, ¢ kristallographische Achsen. x, y Indexellipsoidachsen. 1/s; Hauptachsen des reziproken Aufspaltungs- 

ellipsoides. J Grundtermkomponente, a, b Komponenten des angeregten Terms. Die GréBe der Kreise und 
Dreiecke gibt die MeBungenauigkeit an 


angegeben. Gruppe C ist also ein Beispiel fiir die Effekte des pseudo- 
hexagonalen Kristallfeldes. Der sechszahligen Symmetrieachse zuge- 
ordnete Quantenzahlen wiirden auf Grund der Auswahlregeln (11) und 
wegen des Zeeman-Effektes der Komponenten die Werte: 
a: p=M=+3, i b= M = +3 

haben. 

d) Gruppe K. Die Fig. 7—9 zeigen die Gruppe &K im Spektrum der 
drei Salze, den Zeeman-Effekt und das Termschema des Athylsulfats. 
Die Gruppe besteht im Nitrat und Chlorid aus sieben Linien, von denen 
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Fig. 7. Liniengruppe K im Spektrum der drei untersuchten Salze ohne Magnetfeld. Aufnahme und 
Darstellung wie in Fig. 2 


Fig. 8, Zeeman-Effekt der Gruppe K im Athylsulfat im achsenparallelen und im achsensenkrechten _ 


Magnetfeld, Bezeichnungen wie in Fig. 2 
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im Chlorid eine allerdings nur sehr schwach ist. 
Term kommt hiernach der Wert J=7S in Frage. 


9 
“ 


Fir den angeregten 


Im Athylsulfat werden bei 4,2 °K nur drei Linien beobachtet, denen 
aber wegen der geltenden U a eee erbote ebenfalls sieben Komponen- 
ten entsprechen. c mit ~= +2 und d mit f= 4-3 sind miteinander zu- 
fallig entartet oder liegen eer wenigstens so nahe zusammen, daB sie 
nicht getrennt werden kénnen. Das sieht man deutlich daran, daB 
Linie 11 im achsenparallelen und im achsensenkrechten Magnetfeld in 
sechs Komponenten aufspaltet (Fig. 8). Zwei Linien spalten maximal 


a M y 
J #2 ————_—_—{,— 24590,6 cm 
f #32 +t3/2 24571,8 
e@ #92 2Y S66 
d +32 +9/2 
eee i 24567, 4 
b FR 24557 
a +i2 +7/2 24546, 7 
Oat Bs ae GS Saas, SS: 
p pp Pp 
I =%/2 +52 63,6 
 F¥2 +372 53,8 
) 
I F92 +2 0 
le 2S AUS Sar ING. 9 ae O77 
Sm(C2H5S0y) 39H20 SHe75 —-K 


Fig. 9. Termschema der Gruppe K im Athylsulfat. Bedeutung der Buchstaben wie in Fig. 5 


in acht Komponenten auf. Der Ubergang Id(a@= +3—>p= +3) kann 
wegen der Auswahlregeln (2) und (3) jedoch nur in elektrischer Dipol- 
strahlung senkrecht zur Jj stattfinden und deshalb im Magnetfeld nur in 
zwei Komponenten aufspalten. Da der J-Wert des Terms verhaltnis- 
_maBig groB ist, miissen die linearen Anteile der achsenparallelen 
: Zeeman-Aufspaltungen keineswegs proportional zu vorkommenden 
M-Werten sein [vgl. (10)]. Dies ist aber trotzdem bei den bei 4,2 °K 
beobachteten Komponenten angenahert der Fall. Dividiert man Nee 
die gemessenen Aufspaltungen durch die plausiblen M-Werte 3, 3, , 3, 
_so ergeben sich fast gleiche Werte: g = 0,77 bis 0,83. Bei Russell-Saunders- 
-Kopplung kommt hiernach als angeregter Term 4L:s mit gy, =0,80 in 
Frage. 
: Im Chlorid hat nur die Komponente f einen linearen Zeeman-Effekt 
: parallel zur AZ. Ebenenpaare als reziproke Aufspaltungsellipsoide haben 


566 H. LAMMERMANN: 


b und c. Die anderen Komponenten haben dreiachsige Ellipsoide. Ihre 
Lage und GréBe ist in Tabelle 2 angegeben. 


Tabelle 2 


Untersuchte Linie 


Hauptaufspaltungen des oberen Terms 


My Ubergang Sm-Chlorid |Gd(Sm)-Chlorid 


emt 


| 

| 

| | 
1 | 24540,2 24537,7 4,1 0 i rasee 
2 Ib | 24568,1 24 565,6 3,5 0 On ehgtoee 
3 lic | 24585,8 24 583,0 3,3 ) (a) | 40° 
4 Id | 24617,0 | 24614,2 7 1,0 6) hehe 
5 Ie | 24634,5 24 631,9 1,6 Ae) 0 i 4:59 
6 ies | 24652,6 24 649,9 133 234 Pag Ny Gee 

7 | 24654 | 

| 


e) Gruppe B. Die Gruppe B besteht in allen drei Salzen bei 4,2 “K 
aus zwei schwachen, mittelbreiten Linien, die elektrische und magnetische 
Pe Dipolstrahlung enthalten. Bei 


u M y ; = 
é ep +1/2 77678,77cem' 54°K kommen im Athylsulfat 
ih laa TAS 2 vier weitere Linien hinzu. Ihre 
Polarisation und Deutung ist 
ee ES dem Termschema in Fig.10 zu 
He a entnehmen. J hat den Wert 3. 
Die beiden Kristallfeldmatrix- 
I F12 £52 63,6 elemente im Athylsulfat sind 
EK F¥2 +32 55,8 ae 
entgegengesetzt gleich: 
Ky,/he = 0,87 cm? 
I #92 £12 0 ye 
‘ PEP EG MS Ky;/he = — 0,87cm1. 
Sm(CoHs SOy)3 9H20 SHsr9 —-B ‘ 


Fig. 10. Termschema und beobachtete Ubergange der Alle Zeeman-Aufspaltungen sind 
Gruppe B im eo ere der Buchstaben nur sehr klein. Beim Athylsulfat 

ergibt sich aus der linearen Auf- 
spaltung von a im achsenparallelen Feld: g=4%s,(a)=0,4,. Als ange- 
regter Term kommt hiernach */y in Frage. — Im Chlorid hat die Kompo- 
nente a ihre maximale Aufspaltung parallel zur Aj, b senkrecht dazu. 
Hieraus folgt nach (5) und (8) fiir die der pseudohexagonalen Achse 
zugeordneten Quantenzahlen: a hat w=M=+4, b hat w=M=+3. 
Andererseits wirken jedoch die zweizahligen Kristallfeldanteile so stark 
auf diesen Term, daB der fiir eine Aj verbotene Ubergang Ia doch be-. 
obachtet wird. Die relativ groBe Intensitat dieser Linie wiirde besser zu 
der Annahme passen, da es sich nicht um eine pseudohexagonale Dreh- 
achse, sondern um eine Inversionsachse handelt. Dem widersprechen 
jedoch die Beobachtungen an den anderen Gruppen. 
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f) Gruppe I. Die Deutung der Gruppe J wird dadurch in Frage ge- 
stellt, daB bei geniigend groBen Schichten neben den wenigen intensiven 
1 ie 4] > ‘ 7A 2 Aj > A os a rae ~ 1 ate ; 
Linien eine ganze Reihe sehr schwachet , Begleiter’’ beobachtet wird 

Y, as > x be = t - . . . . “ . 
(vgl. Fig. 141). Beim Athylsulfat sind diese Linien sehr scharf, im Chlorid 
breiter, wahrend im Nitrat sehr scharfe neben sehr breiten auftauchen, 


24000 on 20cm" 
| . = = = Bm (NOs) -7He0 
712 °° & F 12 
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CL3°0H20 
da(sm){ 
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Eliz = peace 
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Elz 
sm 
Filz 
Sm(CoHeS0y4)9-2 HO 
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Fig. 11. Gruppe 7 im Spektrum der drei Salze bei verschiedenen Schichtdicken. Sm-Nitrat: d=0,5 mm, 

Sm-Chlorid d=0,4 mm, Gd(Sm)-Chlorid: d=0,9 mm, Sm-Athylsulfat: d=0,5mm und Gd(Sm)-Athyl- 

sulfat: d=0,9 mm bei 4,2 °K. Sm-Athylsulfat: d= 0,9 mm innen und d=2,0 mm auBen bei 54°K. Mit + 

bezeichnet sind die nur bei groBen Schichtdicken beobachteten Begleiterlinien. Sonst Aufnahme wie bei 
Fig. 2 


Eine Erklarung fiir sie konnte nicht gefunden werden. Es kénnte sich 
um einen neuen Term handeln. Es ware aber auch moglich, daB alle 
Linien zu einem einzigen Term fiihren, dessen J-Wert dann etwa 7) 
ware. 

Beriicksichtigt man bei der Deutung nur die intensiven Linien, so 
hat J den Wert 3 und das Athylsulfat das in Fig. 12 dargestellte Term- 
schema. Quantenzahlen, Matrixelemente und die wiederum etwas ver- 


schiedenen Werte von g sind aus der Tabelle 3 zu entnehmen. 
Bei Russell-Saunders-Kopplung kommt hiernach als angeregter 
Term ®P; oder 4P; in Frage. 
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Komponente | a 
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Tabelle 3 


[3 -Qum onto 24 F3 
NVR omuieorg e's +4 
Kym /h (CAD 40 as 28,1 
g (aus H|z) 

Pa(QuUSeel lez) ieee 1,5 


a = 
= 3 | +E 
+ 4 ees, 
cm! 7,8 cm | Os cm-l 
1,66+0,05 {OAs 0,05) 
| 


¢) Gruppe L. Die Gruppe L enthalt neben sehr schwachen die inten- 
sivsten Linien des gesamten Spektrums. Im Chlorid und Nitrat werden 
mit Sicherheit fiinf beobachtet, wenn man eine sehr schwache sechste 


uh M 
c Fi/2 +52 
5b 732 +32 
a #92 tif2 
St aSna S Sag: 
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H #72 +452 
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Fig. 12. Termschema und Ubergange der Gruppe J im 
Athylsulfat ohne Berticksichtigung der in Fig. 11 mit + 
bezeichneten Begleiterlinien. Bezeichnungen wie in Fig. 5 
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Fig. 13. Termschema und beobachtete Uberginge der 


Gruppe L im Athylsulfat 


Linie nicht mitzahlt, sonst 
sechs. Fiir den angeregten Term 
kommt also der Wert J =? 
oder 4,' in Frage. Zum Term- 
schema des Athylsulfats in 
Fig. 13 ist zu sagen, daB durch 
die Lage und Polarisation der 
intensiven Linien 2, 3, 4, 6, 8 
die Komponenten 3, d, e beziig- 
lich ihrer Lage und Quanten- 
zahlen leicht zu bestimmen sind, 
daB a und ¢ jedoch nur durch 
Aufnahmen mit sehr groBen 
Schichtdicken und mit schwach 
dejustierten Kristallen gefunden 
wurden. Linie1 erscheint nur bei 
54°K bei sehr dicken Schichten. 
Je nachdem, ob sie zur Gruppe 
gehort oder nicht, hat der ange- 
regte Term J=$% oder +. — 
Alle Komponenten spalten im 
achsenparallelen Magnetfeld 
linear auf. Die Linien sind je- 
doch, ebenso wie beim Chlorid, 
fiir quantitative Angaben zu 
breit. 


h) Gruppe A. Gruppe A be- 
steht im Chlorid aus einer sehr - 
scharfen und einer mittelbreiten 
Linie (vgl. Fig. 14). Die rezipro- 
ken Aufspaltungsellipsoide der 
Termkomponenten a und 0, zu 
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denen sie fiihren, sind wie bei Gr int 
. 1, sind wie bei Gruppe C in Ebenenpaare ausgeartet. 
1e ~ o > Qw « >: ae 

Die Richtungen ihrer maximalen Aufspaltungen s, = 1,22 und 1,27 


yo 


bilden mit der x-Achse des Indexellipsoides einen Winkel von 18 und 38° 
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Dieses Verhalten im auBeren Magnetfeld deutet wieder auf die pseudo- 
hexagonale Symmetrie hin, beziiglich der die Komponenten dann 
u=M=-+#und +3 haben miissen. Hieraus folgt J =$. 

Im Nitrat wird eine sehr scharfe, sehr schwache Linie neben (0,78 era, 2) 
einer ebenso scharfen, sehr intensiven beobachtet und auBerdem eine 
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sich hier um drei 


breite und verwaschene Linie. Entweder handelt es 


Linien 
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oder die schwache Lini 
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Im Athylsulfat beobachtet man eine sehr scharfe Termkomponente 
mit t= _- 3 (Ad == + 3), zu der von allen drei Grundtermkomponenten 
aus Ubergange in magnetischer Dipolstrahlung mit geringer Beimischung 
elektrischer Dipolstrahlung  fiihren. 


AuBerdem werden noch einige 
schwache, breite, schlecht polarisierte Linien beobachtet, die keinerlei 
Schliisse erlauben. Der richtige J-Wert folgt also auch aus dem Spek- 
trum des Athylsulfats nicht eindeutig. Sehr wahrscheinlich ist j=; 
da sonst der Zeeman-Effekt im Chlorid nicht zu verstehen ist. Aus der 
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Fig. 16. Termschema der Gruppe N im Athylsulfat. Bedeutung der Buchstaben wie in Fig. 5 


Aufspaltung der einen Komponente im Athylsulfat folgt g = 2 s,=0,70, 
wonach fiir den angeregten Term *G;, ?/; oder *D,; in Frage kommen. 


i) Gruppe N. Bei der in Fig. 15 wiedergegebenen Gruppe N handelt 
_ es sich sehr wahrscheinlich um zwei angeregte Terme mit dicht zusam- 
men liegenden Schwerpunkten. Sie fiihrt némlich im Athylsulfat zu 


_ fiinf Zustanden mit 7 = +4, die aus den Zustdnden mit |M|=$, 3, “s', 


419 2® des freien Ions linear kombiniert wiirden, und zu vier oder fiinf 
- Zustanden mit 7= +2 bzw. |M| =, 3, 76°, + (%), woraus fiir J der 
Wert 22 folgen wiirde, der in einer /°-Konfiguration nicht vorkommt. 
(Vel. das Termschema in Fig. 16.) #0 ist der Term mit dem héchsten 
: J-Wert dieser Konfiguration. Fiir die beiden angeregten Terme kamen 
: J,=2 und J, =+¢ in Frage. Das Fehlen der erlaubten [/- und [/[-Uber- 


giinge zu drei weiteren Komponenten mit “= +3 muB dann durch zu 


. 
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geringe Intensitaten erklart werden, ebenso wie das Fehlen von zwei 
Linien bzw. einer Linie beim Chlorid bzw. Nitrat. Die Gruppe konnte 
allenfalls noch einem einzigen angeregten Term zugeordnet werden durch 
die Annahme, daB dieser Term, vielleicht wegen seines hohen /-Wertes, 
im Athylsulfat besonders empfindlich auf eine geringe Abweichung von 
der hohen Symmetrie C3, reagiert und nur eine dreizahlige Drehachse 
,sicht. Die groBe Zahl der bei 4,2 °K beobachteten Linien ware so 
durch das Fortfallen einiger Ubergangsverbote zu erklaren. Anderer- 
seits miiBten dann aber bei 54 °K noch weit mehr Linien beobachtet 
werden, was gegen diese Annahme spricht. — Beim Nitrat liegt die 
langstwellige Linie 1 auffallend weit von den anderen Linien entfernt. 
Es besteht durchaus die Méglichkeit, daB sie nicht zur Gruppe N gehort, 
wenn sie bisher auch nicht anders zu verstehen ist. 

Der Zeeman-Effekt dieser Gruppe soll in einer spateren Arbeit 
untersucht werden. 


Zum SchluB danke ich Herrn Professor HELLWEGE fiir die Anregung und 
Férderung der Arbeit, Herrn Professor WaLTER und Herrn Dipl.-Math. Hunp 
vom Institut fiir Praktische Mathematik in Darmstadt fiir ihre Hilfe bei numeri- 
schen Rechnungen mit der IBM 650, sowie der Deutschen Forschungsgemeinschaft 
fiir apparative Unterstiitzung. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Hamburg 


Die Bedeutung der Hartreeschen Atomeigenfunktionen 
fiir die Quantenchemie 


Von 
KuRT ARTMANN* 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 28. November 1957) 


Wird die Eigenfunktion des Einzelatoms bei der Berechnung der Molekiilenergie 
durch ein (antisymmetrisiertes) Produkt von Einelektronen-Eigenfunktionen 
approximiert, so tritt ein vom Kernabstand R abhangiger Fehler — der sog. 
zwischenatomare Fehler — auf, der bei Verwendung der exakten Atomeigenfunk- 
tion identisch 0 ware. Dieser Fehler wird dann sehr klein, wenn als approximie- 
rende Einelektronen-Eigenfunktionen die Hartree-Funktionen benutzt werden. 
Bei Verwendung von Slater-Funktionen kann dieser Fehler jedoch einen merklichen 
Bruchteil der Bindungsenergie des Molekiils ausmachen. 


§ 1. Die beiden Ausgangspunkte bei der Berechnung 
der Molektilenergie 


In einer vorangegangenen Arbeit! wurde ein Verfahren entwickelt 
(Wechselwirkung ganzer Systeme; abgekiirzt W.g.S.), mittels dessen 
man zu einem konkreten, einfach tibersehbaren Ausdruck fiir die Energie 
der [(1s)?(2s) (w)|-Konfiguration des LiH-Molekiils gelangte. Dieses 
Verfahren beriicksichtigte bereits im ersten Schritt die Korrelation der 
Elektronen des Li-Atoms untereinander vollstandig, indem in den 
ersten Phasen der Rechnung mit der streng richtigen Eigenfunktion 
des gesamten Einzel-(Li-) Atoms operiert wurde, ohne daB diese explizit 
bekannt zu sein brauchte. Diese Eigenfunktion m wurde erst am SchluB 
der Rechnung naherungsweise als antisymmetrisiertes Produkt von 
Einelektronen-Eigenfunktionen /, g dargestellt. Die Erweiterung dieser 
Methode auf weitere Konfigurationen des LiH-Molekiils sowie auf andere 


~ Molekiile ist evident. 


Wenn man dagegen von vornherein die Eigenfunktion des 
Einzelatoms durch das Produkt von Einelektronen-Eigenfunktionen 
f, g approximiert, so erhalt man bekanntlich schon bei unendlich gro- 
Bem Kernabstand R, d.h. fiir die inneratomare Energie einen zu hohen 
Wert. Selbst unter Verwendung der ,,bestméglichen“ Einelektronen- 


* Der Redaktion fallt die schmerzliche Aufgabe zu, mitzuteilen, da®B Professor 
ARTMANN am 19. Dezember 1957 verstorben ist. 
1 ARTMANN, K.: Z. Physik 149, 299 (1957). 
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Eigenfunktionen, namlich der Hartree- bzw. Hartree-Fock-Funktionen, 
resultiert bekanntlich fiir die inneratomare Energie ein Wert, der etwa 
\/, bis 1% iiber dem richtigen Wert liegt. Obwohl dieser Fehler pro- 
zentual klein ist, hat er, besonders bei héheren Atomen, einen Wert, 
der weit iiber der Bindungsenergie des Molekiils liegt. Zwar ist dieser 
inneratomare Fehler teilweise kompensierbar, indem dieser nach einem 
halbempirischen Verfahren, das auf PAULING? zuriickgeht, und kiirzlich 
von Morritr? und Hurry’ ausgebaut worden ist (Intra~-Atomic- 
Correlation-Correction; abgekiirzt ICC), von der errechneten Molekiil- 
energie nachtraglich abgezogen wird. Bei der Methode der W.g.S. ist 
eine solche nachtragliche Korrektur dagegen nicht erforderlich. 

Bei dieser Methode der ICC bleibt jedoch noch ein zusatzlicher vom 
Kernabstand R abhangiger Fehler W(R) in der Rechnung stehen. 
Dieser von der Verwendung der nichtexakten Atomeigenfunktion her- 
riihrende sog. zwischenatomare Fehler ist zwar schon bei der Behandlung 
des Li,-Molekiils von JAmEs® (1934) beriicksichtigt worden. Merk- 
wiirdigerweise ist diese Fehlerquelle bei der spateren Entwicklung der 
Quantenchemie in Vergessenheit geraten. Wahrend JAMES diesen 
Fehler nur im speziellen Fall des Li,-Molekiils rein numerisch beriick- 
sichtigte, werden wir diesen Fehler im § 2 dieser Arbeit in analytisch 
iibersichtlicher Form als Funktion des Kernabstandes und der in die 
approximierenden Einelektronen-Eigenfunktionen eingehenden Para- 
meter ausdriicken [Formeln (2.26), (2.29), (2.31)]. Auf diese Weise 
laBt sich unmittelbar erkennen, da dieser Fehler nur dann sehr klein 
ausfallen wird, wenn fiir die approximierenden Einelektronen-Eigen- 
funktionen /, g die exakten Lésungen der Hartree-Gleichungen fiir das 
Einzelatom verwendet werden. Je mehr die Einelektronen-Eigen- 
funktionen von den Hartree-Funktionen abweichen, und je gréBer die 
Kernladung des Einzelatoms ist, desto gréBer wird dieser zusatzliche 
zwischenatomare Fehler ausfallen, der beim Gleichgewichtsabstand 
durchaus die GroBenordnung der Bindungsenergie des Molekiils erreichen 
kann. Da dieser Fehler bei der Methode der W.g.S. automatisch ent- 
fallt, so weist dieser Umstand darauf hin, wie zweckmaBig die Methode 
der W.g.S. ist. 

Wenn man vom trivialen Fall des H,-Molekiils absieht, so haben 
erstmalig HEITLER und RumeErR® die Energie eines Molekiils unter Ver- 
wendung der exakten Atomeigenfunktionen q berechnet. Da die 

2 PAuLING, L.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 114, 184 (1927). 

8 Morritt, W.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 210, 245 (1954). 

4 Hurry, A.C.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 69, 49 (1956). — Quarterly Pro- 
gress Report, Solid-State and Molecular Theory Group Massachusetts Institute 
of Technology, 15. Januar 1957. 


5 James, H. M.: J. Chem. Phys. 2, 794 (1934). 
6 HEITLER, W., u. G. Rumer: Z. Physik 68, 12 (1931). 
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Heitler-Rumerschen Betrachtungen sehr allgemein gehalten waren, so 
gelangte man damals nicht zu konkreten, einfach iibersehbaren Aus- 
sagen, die wir in! angestrebt hatten. Der Heitler-Rumersche Gedanke 
ist dann zunaichst von JAmEs® und 17 Jahre spaiter von Morritt u. 
Mitarb.? wieder aufgegriffen worden. In der weiteren Ausfiithrung 
seiner Betrachtungen hat Morritr jedoch den Heitler-Rumerschen 
Ausgangspunkt verlassen und operiert schon im 1. Schritt mit der 
Naherungsdarstellung des Atoms als Produkt von Einelektronen- 
Eigenfunktionen /,g, wobei zum SchluB8 der Rechnung zwar die auf 
S. 574 besprochene inneratomare Korrektur eingefiihrt wird, aber der 
zwischenatomare Fehler unberiicksichtigt bleibt. 

Am Beispiel des Ionenzustandes H~H* des H,-Molekiils hat Hur- 
LEY* verstandlich gemacht, daB es beim Verfahren der ICC am rich- 
tigsten ist, die im Rahmen seiner Theorie ,,bestmégliche‘‘ Einelektronen- 
Eigenfunktion des negativen H-Ions zu benutzen. Das war dort eine 
Wasserstoff-Funktion mit der Kernladung Z—0,6875. Vom Stand- 
punkt unserer viel allgemeiner gehaltenen Betrachtungen bedeutet dies, 
daB beim Hurleyschen Beispiel der zwischenatomare Fehler zwar sehr 
klein gehalten war, allerdings durch Verwendung der Hartree-Funktion 
des H~ [vgl. (3.17)| noch etwas verkleinert werden kénnte. 

In §3 werden wir uns ferner mit der Hermitizitét des Ubergangs- 
elements zwischen zwei verschiedenen Konfigurationen eines Molekiils 
beim Rechenverfahren der W.g.S. befassen, und zwar am Beispiel der 
bereits in! behandelten homéopolaren Konfiguration Whom [ (1s)? (2s) (#) | 
und heteropolaren ea te Wret [(1s)?(%)?] des LiH-Molekiils. 


Bezeichnet H den in (I; 2.7)* angegebenen Hamilton-Operator des 
gesamten Molekiils, so ist Sat die Differenz 
ee es dv —f PALF nn dt (1.1) 


-exakt gleich Null, wenn fiir Y%,.., und ¥,. irgendwelche Funktionen 
“eingesetzt werden, die im Unendlichen hinreichend stark verschwinden. 
Bei der Methode der W.g.S. wird nun der Hamilton-Operator H 
-zunachst in einen inneratomaren und einen zwischenatomaren Operator 
poriest, deren jeder in den beiden Termen von (1.1) jedoch aus Zweck- 

maBigkeitsgriinden verschieden ist [vgl. (2.1), (3.5)]. Sodann werden 
in den (voneinander verschiedenen) inneratomaren Anteilen die streng 
richtigen Atomeigenfunktionen  eingesetzt, in den (voneinander ver- 
schiedenen) zwischenatomaren Anteilen jedoch die Naherung durch 
Produkteigenfunktionen /, g. Infolgedessen ist die Differenz D (1.1) 
nicht mehr streng Null. Wir werden jedoch zeigen, daB diese Differenz 


* Die Formelnummern von 1) werden hier durch eine vorgesetzte I gekenn- 
zeichnet. 
7 Vel. FuBnote 3 und 4 der S. 574. 
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D praktisch dann verschwindet, wenn die zwischenatomaren Anteile 
durch die Hartreeschen Atomeigenfunktionen approximiert werden. 

Um das Auftreten eines nichthermitischen Ubergangselements beim 
Verfahren der ICC zu vermeiden, muBten Morritt und HurLeEy ihren 
Hamilton-Operator etwas modifizieren. Wir werden sehen, da8 unsere 
Ubergangselemente nur dann mit denen von Morritr und HuRLEY 
iibereinstimmen, wenn als Einelektronen-Eigenfunktionen die Hartree- 
schen verwendet werden. 


§ 2. Berechnung des zwischenatomaren Fehlers W (R) 


a) Zerlegung des Hamilton-Operators, erlautert an der homdopolaren 
Konfiguration [(1s)?(2s) (u)| des LiH-Molekiils. Der Einfachheit halber 
fiihren wir die Berechnung des zwischenatomaren Fehlers an einem 
konkreten Beispiel, namlich dem des LiH-Molekiils durch. Die Verall- 
gemeinerung auf andere Molekiile ist evident. Zum Verstandnis der 
folgenden Rechnungen wird daher die Kenntnis von? vorausgesetzt. 
Die im §1 dieser Arbeit skizzierte Problemstellung legt es nahe, nach 
dem Vorbild von JAmes® den gesamten Hamilton-Operator H (I; 2.7) 
des LiH-Molekiils, der zufolge (I; 2.8) auf die Funktion 9 .,, an- 
zuwenden ist, in 3 Teile zu zerlegen, namlich: 


Hea FICS EY (2.4) 
Hierbei ist der inneratomare Operator des Li-Atoms 
3 3 3 
Hi) expen ls nS Ait Sig ereensth 2.2 
mit (I; 2.5) identisch. Ferner bedeutet 
2h 1 1 
HM —— A, = (2.3) 


entsprechend (I; 2.10) den inneratomaren Operator des H-Atoms. 


+ 


i 3 1 1 
HUG. #) — 2 _ 3 p- oe. a 1 se 1 dp 1 (2.4) 


ras" Ys Yuy Vt, Yus Na Yo4 '34 


ist der zwischenatomare Operator, der in (I; 2.11) als effektiver Hamilton- 
Operator bezeichnet wurde. 
Der Erwartungswert der Energie des homéopolaren Zustandes 
[(1 s)?(2s) (w)] des LiH-Molekiils ist dann entsprechend (I; 2.6) 
Eom = Eton + Efgm + EXcm’? s (2.5) 
wobei 


EW), (H), (Li, H) __ J hom H (Li), (H), (LiF) won dt 
te) 

f Prom at 
mit oom aus (I; 2.3). Den Ausdruck EX) hatten wir in (I; 2.12) bis 
(I; 2.21) explizit angegeben, nachdem q,,,, mittels (I; 2.2) durch das 


2.6) 
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Produkt von Einelektronen-Eigenfunktionen /, g approximiert wurde. 

An diesem Ausdruck wird hier nichts geandert. Ferner war unter Ver- 
wendung von (I; 2.10) 

oh ae 7: rr (2.7) 


hom 
die inneratomare Energie des H-Atoms. 


Bei der Berechnung von E{") hatten wir bei der Methode der W.g.S. 
in (2.6), (I; 2.3) fiir ps, 1. die exakte Li-Eigenfunktion (I; 2.4) eingesetzt 
mit dem Ergebnis 

| iste a ha (2.8) 


= der gesamten Energie des Li-Atoms, die trivialerweise vom Kern- 
abstand R unabhangig sein muB. 

b) Der zwischenatomare Fehler W(R) der [(1s)? (2s) (u) |-Konfiguration 
des LiH-Molekiils. Das Problem dieses Abschnitts lautet: Welcher 
Wert fiir die inneratomare Energie E{") ergibt sich, wenn in (2.6), 


hom 


(I; 2.3) nicht wie bei der W.g.S. fiir 5. 12 die streng richtige Atomeigen- 


-funktion (I; 2.4) eingesetzt wird, sondern wenn man nach der iiblichen 


Methode verfahrt; d.h. g3.,. gemaB (I; 2.2) durch das Produkt von 
Einelektronen-Eigenfunktionen /,g approximiert? Es wird sich er- 
geben, daB die inneratomare Energie E{\) dann vom Kernabstand R 
abhangen wird! Dieses unsinnige Ergebnis weist auf die Notwendigkeit 
hin, Molekiile nach ‘der Methode der W.g.S. zu behandeln. 


Entsprechend (I; 2.9) erhalt man fiir den inneratomaren Anteil der 


_ Molekiilenergie den Ausdruck 


iene 


ert ye oonas Yue cae 
— c+ a+b ’ 


worin c, a, b mit den Werten (I; 2.8) identisch sind, und C™), A™), BM) 
aus den entsprechenden GréBen C, A, B (I; 2.8) hervorgehen, indem 
das dortige H durch unseren inneratomaren Operator des Li-Atoms 
H4) (2.2) ersetzt wird. Setzt man ferner programmgemaB fiir die 
i.;z die Approximation (I; 2.2) durch das Produkt von Einelektronen- 
Eigenfunktionen /, g ein, so erhalt man schlieBlich 
2C™) = f tg 93;12H™ Ug Ps; 124T | (20 
=2f Ugfsh eo usfsh 8.4 — 2 J tafsfegQi Ht Us fh 8247 
AM) = fy $2,430 U4 P3;124T 
=f mfofyegH™ ug feh82dt — S tyfofggaH™ Ua fsh82dt ¢ (2.11) 
—JSusttygsd™ uahsh &odt + Ssh teaH™ ws fsh godt 


oH | Ms Pa.01t1 9 Ug P3;i24T 


A: AfmstiheH™ Ughsh824dt + a fate Ugtg fy 824T. 
33° 


(2.9) 


| (2.12) 
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Genau wie in den a,b, (I; 2.8) tritt auch in den A™), B™) min- 
destens einmal das Produkt einer H-Funktion wu; mit einer gleichindi- 
zierten Li-Funktion /, bzw. g; auf. Da diese Produkte bei unendlich 
groBem Kernabstand verschwinden, so ist 


a(co) = b(co) = 0 | 
A™)( 0c) = B™ (co) = 0. 


Nach (I; 2.13) ist c=7. Ferner enthalt H) (2.2) die Koordinaten des 
Elektrons 4 nicht, so daB in (2.10), wo sich der Index 4 nur am u be- 
findet, die Integration iiber dt, den Faktor 1 ergibt. Da ferner in H™) 
nur inneratomare Abstande auftreten, so ist C) (2.10) unabhangig 
vom Kernabstand R, und zwar gleich der (inneren) Energie des Li- 
Atoms in der Naherung, da dieses durch Einelektronen-Eigenfunk- 
tionen approximiert wird. Wegen (2.13) ist daher 

EES) (coast =e Oe (2.14) 


hom 


Wegen des Variationsprinzips liegt C" sicher hdher als der mit der 
exakten Atomeigenfunktion errechnete Wert E (I; 2.4). Der genaue 
Wert dieser Energiedifferenz interessiert hier nicht, weil dieser nach 
dem Verfahren der ICC nachtraglich korrigierbar ware. Der uns in- 
teressierende zwischenatomare Fehler W(k), der durch die ungenaue 
Berechnung der inneratomaren Energie E(\) des gesamten Molekiils 
infolge Verwendung der nichtexakten Li-Funktion in die Rechnung 
hineinkommt, ist ersichtlich die Differenz der inneratomaren Energie 
E\) bei R= co und dieser Energie bei endlichem R: 

W(R) = Exem (R) — EXcm (09) (2.45) 


hom 


mit E\\) (R) aus (2.9) und E@) (co) aus (2.14). Setzt man hierin die 


hom 


Werte (I; 2.14), (I; 2.15) ein, so ergibt sich 


w(r) = 4 FNS CO) + (BE + say c™) 
(heiSee te Si) 


(2.16) 


mite CX), AM BU) aus (2.40), (2.44)¢ (279). 

Dieser Ausdruck ware nach dem Vorangegangenen bei Verwendung 
der exakten Atomeigenfunktion (I; 2.4) identisch Null. Bei der jetzigen 
Approximation der Li-Eigenfunktion q;.;, durch den Produktansatz 
verschwindet jedoch W(R) nicht identisch bei endlichem R. Um die 
im Zahler von (2.16) auftretenden GréBen zu berechnen, hat man in 
(2.10), (2.14), (2.42) fiir H) den Wert (2.2) einzusetzen. Die weiteren 
Rechnungen gestalten sich dann iibersichtlich, wenn man die Voraus- 
setzung macht, die (zunachst beliebig wahlbaren) Li-Eigenfunktionen 
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i» §; Senugen einer Differentialgleichung vom Schrédinger-Typ, namlich 


BALA VO h= EM, (2.17) 
aa : A; 8; 7 Ve) BA E') g.. (2.18) 


Diese Voraussetzung bedeutet keinerlei Einschrankung. Denn bei vorge- 
gebenen Funktionen /;, g;, also auch vorgegebenen Funktionen A; f;, 4; g; laBt 
sich (2.17) bzw. (2.18) unmittelbar nach den durch diese Formeln eingefthrten 
sog. ,, Approximationspotentialen“' V;\/), Vi{s), die der Allgemeinheit halber fiir t; 
und g; verschieden angenommen wurden, auflésen. 

Die beiden haufigsten in der Quantenchemie auftretenden Atom-Eigenfunk- 
: ; ss , ape ae : : : 
tionen bzw. deren Potentiale V; sind a) die Slater-Funktionen mit Approxima- 
tionspotentialen vom Typ 


{Vi}slater =- ene (2.19) 


(Z’ = effektive Kernladungszahl), b) die Lésungen der Hartree-Gleichungen des 
Li-Atoms mit den Potentialen 


F ff ae on 

{V;{) }rartree =a = — [= at; (2.20) 
t 17 
2 f 

{V;(2) \rartree Say - + 2 a at; (2.21) 
t tq 


[vgl. hierzu (I; 2.16),- (I; 2.21), wo hierfiir die Bezeichnungen — Q¥;(v;) bzw. 
— Q;,(7;) verwendet wurden]. 

Im Falle der Hartree-Funktionen sind (2.17), (2.18) zwar keine Differential- 
gleichungen, sondern Integvodifferentialgleichungen. Bekanntlich sind die f; und g; 
dann nicht streng aufeinander orthogonal, wie wir in | stets angenommen hatten. 
Da aber die Funktionen /; und g;, die zu zwei verschiedenen Hauptquantenzahlen 
gehoren, ihre wesentlich von 0 verschiedenen Werte in weit von einander entfernten 

-Raumgebieten annehmen, so ist die Abweichung der beiden Hartree-Funktionen 
f; und g; von der Orthogonalitat so gering, daB sie im folgenden praktisch vernach- 
lassigt werden darf®. 


Driickt man in den Formeln (2.10), (2.11), (2.12) die 4-Operatoren 
des H)-Operators (2.2) mittels (2.17), (2.18) durch die Approxi- 
mationspotentiale V9, V{) aus, so erhalt man nach elementarer 
Zwischenrechnung fiir die beiden im Zahler von (2.16) auftretenden 
Summanden die folgenden Werte: 


Ai) =— Sale a = in 8 APT oad i Ui) x 
2 
+1 + (Sj + Si,)- [ ABE dr,dz;, 


8 Vgl. HELLMANN, H.: Einfiihrung in die Quantenchemie, S.95. Leipzig u. 
Wien: Franz Deuticke 1937. 
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wobel 
"sft Ra faa 
ore ate ake 
BU) 4 S2,cu) 
=~ Sey f Cr aa [yn + 3 3 itd ie x] ar la 


Um zu einem iibersichtlichen Ausdruck fiir W(R) zu gelangen, sei 
bemerkt, daB das Produkt der H-Funktion u; mit der gleichindizierten 
2s-Li-Funktion g; erheblich gréBer ist als die Produkte u;-/; bzw. 
fi-& (f; ist die 1s-Eigenfunktion des Li). Denn die Funktionen 4; 
und f; bzw. 7; und g; besitzen ihre gréBten Werte in weit voneinander 
entfernten Raumgebieten, wahrend uw; und g; ihre maximalen Werte im 
gleichen Raumgebiet besitzen. Beriicksichtigt man ferner, daB in 
(2.22), (2.23), und (2.24) stets das Produkt zweter ,,groBer“ Produkte 
oder das Produkt zwezer ,,kleiner“’ Produkte vorkommt, so ist es zu- 
lassig, im ersten Schritt in (2.22), (2.23) und (2.24) die Glieder, in denen 
die kleinen Produkte vorkommen, zu streichen. [Im LiH ist am experi- 
mentellen Kernabstand (R=3) und unter Verwendung der iiblichen 
Slater-Funktionen numerisch etwa S,;:S,,~%.] Dann ist insgesamt 
nur der erste Term von (2.22) beizubehalten, und im Nenner von (2.16) 
S,#=0 zu setzen. Man erhialt so fiir den inneratomaren Fehler (2.16) 
der [(1s)?(2s) (w) |-Konfiguration des LiH-Molekiils in guter Naherung 


(22m 


fF 
W(R) - (1+) = Sug: (ou oi —g; U;) ia +7 —2f shar |dy,. (2.25) 


Oder wegen der Definition (2.21) des Hartree-Potentials der Funktion g; 
den Wert 


W(R 


) . (4 of Shy) Te Si " Jf (Sup Si—&; uj) [VO {Vt rartres | aT;. (2.26) 


Da S,,—0 fiir Roo, so geht W(R)—0 fiir R-> oo, wie es sein 
mu. Fir endliche R hangt W(R) entscheidend von der Wahl der ver- 
wendeten Li-Eigenfunktion g;, d.h. von dem zufolge (2.18) zugeord- 
neten Approximationspotential V;,) ab. Wenn fiir dieses Potential 
der spezielle Wert {V,®}yartree genommen wird, d.h. wenn g, die exakte 
Lésung der Hartree-Gleichung (2.18) des Li-Atoms ist, so verschwindet 
die eckige Klammer in (2.26) identisch (d.h. fiir alle r;). Deshalb ist in 
diesem Spezialfall der zwischenatomare Fehler W(R) identisch Null. Da 
u; - g; und daher auch S,,, vom Kernabstand R abhangen, so ist andern- 
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falls die rechte Seite von (2.25) bzw. (2.26) eine nicht identisch ver- 
schwindende Funktion des Kernabstandes R. 


Setzt man z.B. in (2.25) die 2s-Slater-Funktion des Li-Atoms 


conn ce oo nl line il (2.27) 


\ « 


mit «0,65, also fiir V, den Wert (2.19) mit »’=1, Z’=1,30 ein und 
ersetzt in guter Naherung 2 /?, r;; 47; durch 2/r;, so sind alle in (2.25) 
auitretenden Integrale. — allerdings nicht in iibersichtlicher Form — 
elementar auswertbar. Am beobachteten Kernabstand R=3 des LiH 
erhalt man dann einen numerischen Wert fiir W(3), der kleiner als 
See ist. 

Das hat folgenden Grund: Obwohl nach Ausmultiplikation der 
beiden Klammern von (2.25) das einzelne Glied — wie beispielsweise das 
Glied Si. - J g?/r,; dt; — von der GréBenordnung 0,2 - 20 eV =4 eV ist, 
heben sich die einzelnen Glieder in der schlieBlich erhaltenen Summe 
weitgehendst gegenseitig fort, weil die runde Klammer in (2.25) wegen 
(1; 2.12) im Mittel verschwindet: 


f (Syz8 a oe U;) at; = 0. 


Die Tatsache, daB W(3) jedoch so extrem klein ausfallt, beruht ver- 
mutlich auf den speziellen Annahmen «=0,65, R=3. Mit anderen 
numerischen Annahmen kénnte W(R) vermutlich erheblich gréBer 
ausfallen. 

c) Der zwischenatomare Fehler des Li.-Molekiils. Um diese Vermutung 
zu bestatigen, betrachten wir ein anderes Molekiil, bei dem a) praktisch 
die gleichen Verhaltnisse vorliegen wie bei LiH, und b) sich der zwischen- 
atomare Fehler W(R) in iibersichtlicher analytischer Form als Funktion 


des Kernabstandes R und der Abschirmungskonstanten « der 2s-Li- 


} 
4 


' 
: 


, 


Funktion (2.27) darstellen 14Bt. Dieses bereits von JAMES® behandelte 
Molekiil ist Li,, bei welchem an die Stelle der H-Eigenfunktion 4; 
die 2s-Eigenfunktion des zweiten Li-Atoms tritt. Diese wird in diesem 
Abschnitt mit uw; bezeichnet und lautet explizit bei Approximation 


_ durch eine Slater-Funktion entsprechend (2.27) 


, . ae 
4 uj; = | ae Dig: . (2.28) 


Die Tatsache, daB das zweite Li-Atom im Li, im Gegensatz zum H-Atom 
im LiH zusatzlich zwei spinverschiedene 1 s-Elektronen besitzt, also 


bei Li, ein Sechselektronenproblem vorliegt, hat keinerlei Einflu8 auf die 


Berechnung des zwischenatomaren Fehlers, wenn auch hier in zu- 


lassiger Naherung in allen Integralen die Produkte mit den 1 s-Funktionen 


wegen ihrer Kleinheit fortgelassen werden. AuBer (2.28) besteht jetzt 


582 Kurt ARTMANN: 


wie man sich leicht tiberzeugt, gegenitber LiH die einzige Modifikation 
in der Anbringung eines Faktors 2 auf der rechten Seite von (2.25), 
(2.26). Dieser riihrt davon her, daB jetzt berde Li-Atome zum zwischen- 
atomaren Fehler des Li,-Molekiils beitragen. 

Ersetzt man auch jetzt in guter Naherung S Bln, 4; durch 4/7; 
und setzt ferner in (2.25) fiir V;6 den Wert (2.19) (mit m’=1; Z’=2a 
mit zundchst beliebigem « ein, so nimmt (2.25) nach Anbringung des 
Faktors 2 die Form an: 


W(R)- (1+ St_)=2Sug- f (Sue? — 8:04) -|9p — S| 4te (2-29) 


Setzt man hierin ferner fiir g; und wu; die Slater-Funktionen (2.27), 
(2.28) ein, so laBt sich das Integral (2.29) nach Ausmultiplikation der 
beiden Klammern und nach Einfiihrung der Abkiirzung 


wat GTR (2.30) 


in der folgenden iibersichtlichen Form auswerten: 


27. W(x, «) (1)-4Siz) 2 Sypcen* x2 = 2a Sas Gn) ae oe 
Hierbei betragt der explizite Wert des Uberlappungsintegrals S,,,° 
ou = (1 + x+4 x? +4 wt ge x #) erte (2.329 


Die Formel (2.31) liefert den zwischenatomaren Fehler W(R) des Li,- 
Molekiils als Funktion von x und der Abschirmzahl « der Slater-Funk- 
tion; oder wegen (2.30) auch als Funktion des Kernabstandes R und 
a in atomaren Einheiten. LaBt man auf der linken Seite von (2.31) 
den Faktor 27 fort, so erhalt man (praktisch) W(R) in eV. 

In Fig. 1 ist der zwischenatomare Fehler W auf Grund von (2.31) 
als Funktion von x fiir vier verschiedene Werte von « aufgezeichnet. 
Nach dem Slaterschen Rezept ware «=0,65 zu wahlen. Die zu diesem 
a-Wert gehorige Fehlerkurve W(x, «) liegt so wenig unterhalb der ein- 
gezeichneten, zu «=0,55 gehérigen Kurve, daB zeichnerisch praktisch 
keinerlei Unterschiede bestehen. Am experimentellen Kernabstand 
R=5 des Li,-Molekiils (x =0,65 - 5 =3,25) — d.h. am Minimum der 
gesamten Energiekurve E(R) des Molekiils — besitzt W(x, «) nach 
Fig. 1 ein Maximum der Hohe 0,3 eV, das etwa 28% der beobachteten 
Bindungsenergie (1,1 eV) des Li,-Molekiils ausmacht. Der zwischen- 
atomare Fehler téuscht also hier eine um 28% zu kleine Bindungs- 
energie vor. 

Nach (2.34) baw. Fig. 4 nimmt W(x, «) fiir «<12/11 in gewissen 
R- baw. x-Bereichen positive Werte an. Fiir « >12/41 ist W(x, «) fiir 


® Vel. HELLMANN, H.: Einfithrung in die Quantenchemie, S. 337—338. Leipzig 
u. Wien: Franz Deuticke 1937. 
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alle x (bzw. R) negativ. Fiir « >12/11 tauscht der zwischenatomare 
Fehler daher eine zu grofe Bindungsenergie vor. 

Eine weitere Diskussion des zwischenatomaren Fehlers W(k) er- 
ubrigt sich, da wir der Auffassung sind, daB dieser bei anderer Wahl 
des Ausgangspunktes der gesamten Berechnung (namlich der Methode 
der W.g.S.) véllig entfallt. Es sollte an Hand von (2.31) bzw. Fig. 4 
nur einmal illustriert werden, welch merkwiirdige zusadtzliche, vom 
Kernabstand abhangige Energiewerte W(R) vorgetiuscht werden 
ké6nnen, wenn die Atomeigen- Wasco) 
funktion von  vornherein jeVv 
durch das Produkt von Ein- G3 
elektronen - Eigenfunktionen 
approximiert wird. 


d) Verallgemeinerung auf o1 
Molekiile mit héheren Atomen. 
Wir gehen jetzt vom LiH zu 
Molekiilen XH mit héheren — -g7 
Atomen X (= Na, K, Cs) 
iiber, bei denen das ein- 
wertige X-Atom aufer der -,, 
bindenden Eigenfunktion g; 
nicht nur zwei, sondern,2N G+ 
spinverschiedene Elektronen 
auf den WN _ verschiedenen 
inneren Bahnen /.”, /?),... 7) 
besitzt. Der Kern des X- 
Atoms ist dann (2N+1)- _ ' 
fach geladen. Eine sehr ein- _Tift,,Det bshenatomare Pele Ws a) ds Tip Mole 
fache Verallgemeinerung der von (2.31) 
Betrachtungen von b) lehrt, 
daB man mit den gleichen Vernachlassigungen wie auf S. 580 fiir den 
zwischenatomaren Fehler des XH-Molekiils wiederum den Wert (2.26) 
erhalt mit der einzigen Modifikation, daB fiir {V{©}iartree das Hartree- 
Potential der g-Funktion des X-Atoms einzusetzen ist, also der Wert 


2N PE ~ Le dt; 9) 
{Ve} ectroe = —— +2), | — 44. (2.33) 
a v=1 47 


Man versteht so, daB in Molekiilen mit héheren Atomen ein erheblich 
-_gréBerer Wert fiir den zwischenatomaren Fehler resultieren kann als 
bei LiH bzw. Li,: Denn bei einer grdBeren Anzahl N von inneren Schalen 
stehen in der eckigen Klammer von (2.26) viel gréBere Werte als im 


-Falle N=1. So setzt sich diese Klammer bei Verwendung von Slater- 
Funktionen (2.19) und wegen (2.33) bei sehr kleinem 7; aus der Summe 
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zweier groBer positiver Glieder zusammen, namlich aus 
n(n! — 1 eeNeEa 
ond hoe (ewig ie 

\ Wenn sich auch der zwischenatomare Fehler in der Formel (2.26) 
durch Verwendung von Hartree-Funktionen vdéllig ausschalten 1aBt, 
so bleibt auch bei Verwendung von Hartree-Funktionen stets noch ein 
kleiner Fehler in den (hier zunachst gestrichenen) mehrfachen Aus- 
tauschintegralen nach, wie im Falle des LiH in den Gliedern der zweiten 
Zeile der rechten Seite von (2.22). (Das dortige 7) ist ein dreifaches, 
der folgende Term ein vierfaches Austauschintegral.) Diese héheren 
Austauschintegrale lassen sich im allgemeinen auch durch Hartree- 
Funktionen nicht exakt zu 0 machen. Wenn diese héheren Austausch- 
integrale auch bei den hier behandelten Molekiiltypen sehr klein blieben, 
so daB sie mit vollem Recht in erster Naherung vernachlassigt werden 
durften, so kénnen sie bei anderen Molekiiltypen starker ins Gewicht 
fallen, insbesondere bei Molekiilen mit mehr als zwei Atomen. 


§ 3. Die Hermitizitat von Ubergangselementen 


a) Kritik der Methode der W.g.S. Die Methode der W.g.S. krankt 
insofern an einer kleinen Inkonsequenz, als sie im inneratomaren Anteil 
E(t) die exakte Atomeigenfunktion 3,12 (I; 2.4), im zwischenato- 
maren Energieanteil Ef") jedoch die Approximation (I; 2.2) von qs; 12 
durch das Produkt von Einelektronen-Eigenfunktionen eingesetzt wird. 
Zu dieser Inkonsequenz ist man in der Praxis so lange gezwungen, als — 
abgesehen von einigen wenigen Ausnahmefallen!® — kein Naherungs- 
wert fiir die exakte Atomeigenfunktion bekannt ist, die iiber den Pro- 
duktansatz hinausgeht™. DaB diese Inkonsequenz bei Berechnung der 
Energie (2.6) der homdédopolaren Konfiguration des LiH vermutlich 
praktisch keinerlei Bedeutung haben wird, liegt daran, daB die inner- 
atomare Energie E{(), bei weitem die zwischenatomare Energie Ei) 
iiberwiegt, und daB deshalb Entsprechendes vermutlich auch fiir die 
zugehorigen Fehler gelten wird, die durch Verwendung der nichtexakten 
Li-Funktion in die Rechnung hineinkommen. 


b) Berechnung des Ubergangselements nach der Methode der W.g.S. 
Die soeben geschilderte Inkonsequenz hat jedoch noch eine Auswirkung 
auf die Ubergangselemente zwischen zwei verschiedenen Konfigura- 
tionen eines Molekiils. Wir erlautern dies am Ubergangselement zwischen 


10 Betue, H. A., u. E. E. SarpeTER im Handbuch der Physik, Bd. XXXV, 
S. 238—242. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1957. 

1 Die Naherungsverfahren zur Bestimmung der Korrelationsfunktionen sind 
zusammenfassend dargestellt von P.O. L6wp1n und H. Yosuizumti in einer Re- 
search Note der Quantum Chemistry Group Uppsala, Schweden vom 21. Juni 1957. 
Vgl. auch Léwopry, P. O.: Phys. Rev. 97, 1509 (1955) 
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dem homéopolaren Zustand Yom (I; 2.3) und heteropolaren Zustand 
Pret (1; 4.1) des LiH-Molekiils. Mit dem Hamilton-Operator des ge- 
samten Molekiils H (I; 2.7) ist ersichtlich 


¢ tee: het oe = f bye H ae at = J U4 Ps; Tye hoe Una at — (3 1) 

= Us Ps; 12H U3 dt 
& Anet, nom = 3 J Pret Prom dt = J Fg UpyH uy Pa; 1247 — (3.2) 
— J FqUy3H uy G5; 15 4. e 
Wir beschranken uns der Einfachheit halber nur auf den 1. Summanden 
der rechten Seite von (3.1) und (3.2), weil dieser erheblich gréBer ist 
als der zweite. Denn im ersten Summanden vertauscht ein, im zweiten 


Summanden vertauschen drei Elektronenpaare ihre Platze zwischen Li 
und H. Wir fiihren nun fiir die ersten Summanden die Abkiirzungen ein 
Wicadfoee = f U4 Ps; 12 F,,U,4 dt (3.3) 
Mnet, bom = J Fug Ug 4H ug P3;124T. (3.4) 
Da H ein hermitischer Operator ist, so ist offensichtlich Jom, net = het, hom 
[entsprechend Hom net = Anet,hom|], Wenn in (3.3), (3.4) [(3.1), (3.2)] 
beliebige Funktionen eingesetzt werden. Um nun trotz Unkenntnis der 
exakten Atomeigenfunktionen F3, U4, 3,12 zu einfach tibersehbaren 
Endergebnissen zu gelangen, werden beim Verfahren der W.g.S. in (3.3) 
etwas andere Werte fiir die Ks, U,4, v3, 12 eingesetzt als in (3.4). Infolge- 
dessen sind die beiden Ausdriicke (3.3) und (3.4) nicht streng einander 
gleich. Wir fragen uns, wie gro8 ihre Differenz 
é= Nnom, het Nnet, hom (3.5) 
sein wird. Zu diesem Zweck berechnen wir zunachst (3.3) und (3.4) 
einzeln nach der Methode der W.g.S.: 

In (3.4), wo der H-Operator auf die homdopolare Funktion 1, - $3; 12 
angewendet wird, zerlegen wir H genau wie im § 2 bei der Berechnung 
des Erwartungswertes des homéopolaren Zustandes zufolge (2.1) bis 

- (2.4). In (3.3), wo H jedoch auf die heteropolare Funktion Fs “Usa 
_ angewendet wird, zerlegen wir dagegen zweckmaBigerweise H in einer 
dem § 4 von! entsprechenden Form, namlich: 


H=HG) 4 He 4 Wut) (3.6) 

wobei entsprechend (I; 4.4), (I; 4.5), (I; 4.6) bedeuten: 
yeaah: cloak Snag + Pa 7 
Ht — ~tegildi As) piteke tie. Gel) 
. : ea plore 3.8 
Mame (Asti) <aeeae Ts ck ep (3.8) 


1 
How) 3 334A Wty bs 


ie) ', Vu, Vus Nye Yo3 4 "34 
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Wir teilen nun (3.3) und G. 4) entsprechend den Zerlegungen (3.6) und 
(2.1) auf: 


(Lit, H-) x ( 

sen, het — a ee het of bye. het aise Visa het (3.10) 
(Li) ¢ 

net, hom ~~ = Ine, hom ie Wet, hom = Vie ie hom * (3.4 1) 


In den ,,inneratomaren“ Anteilen AU) 4, WEED net» “ct nom> het, hom 
von (3.10), (3.14) setzen wir nun zweckmaBigerweise fiir i, sua 
3:12 die exakten Atomeigenfunktionen ein, die den Differentialglei- 
chungen (I; 4.4), (I; 4.5), (I; 2.10) geniigen. Fiihrt man mittels 


o = { FgUe, Us, 1947 (3.12) 


das Uberlappungsintegral (zwischen Systemen) ein, so ergibt sich un- 
mittelbar fiir die inneratomaren Anteile: 


Lit == Lit). (H-) = (H-). 
(on net =o E* j ? om,het = 0 E , (3.13) 
Li = Bile (H) H) 

fae cons a fs Z , ne hom — 9 EN 


Wiirde ae nun alee in (3.12) sowie in den zwischenatomaren An- 
teilen Air? Mer baw. Ale #2, Von (3.10), (3.11) die exakten Atomeigen- 
funktionen einsetzen, so ware sicher pom, net = Met, hom. Da diese nicht 
explizit bekannt sind, so setzt man, um bei der W.g.S. schnell zu kon- 
kreten Endergebnissen zu gelangen, in (3.12) sowie in AUS? Wot, Wy hem 
(3.10), (3.11) fiir Ag, Uz4, 33149 die Naherungen durch Produkte (I; 4.3), 
(I; 2.2) ein. Da die 1s-Funktion i des Li--Ions sich praktisch nicht von 
der 1s-Funktion /; des neutralen Li-Atoms unterscheidet, so diirfen mit 
der gleichen Begriindung, wie auf S. 580 die Integrale, die das ,,kleine“ 
Produkt /;-g; enthielten, gestrichen wurden, jetzt auch alle Integrale 


gestrichen werden, die das Produkt i, -g; enthalten. Fiihrt man ferner 
die Uberlappungsintegrale ein 


SroShhdts SryaSaudt, — (3.14) 


so ergibt sich auf Grund von (3.3), (3.4), (3.10), (3.11), (3.13) der folgende 
Wert fiir die Differenz 6 (3.5): 


0 Ot Say ag CE! ea Eee 
j F 2 S« Uj 8; 
=F Sin [2 tie.dr + St, Siu f rus at; = 3.15) 


— $1, f ee “8 ded; + 25 Sz, [ BBS dear. 
7] 


c) Explizite Berechnung von 6 mittels Hartree-Funktionen. Wir be- 
rechnen nun die rechte Seite von (3.15). Zu diesem Zweck machen wir 


* Hierin bedeutet beispielsweise hho het = aif; U4 P3319 H (i) Fy, U,, dt. Mit H (3 
aus (3.7). - 
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die Annahme, daB die dort auftretenden Einelektronen-Eigenfunktionen 
wu; und g; Hartree-Funktionen sind, die also den folgenden beiden 
Integrodifferentialgleichungen geniigen: 


1 3 0 
a Ag rp §i + 2 | = dt; tS ee Eg; (3.16) 
. tj 
{ m de. p a; - A\ - 
Ets 4) ees 4 3 NP ; 7 
2 A; U; Yu; 6 | y d Tj ‘t= Be Uj. (3.17) 


© 47 
Multipliziert man (3.16) mit #; und (3.17) mit g,, subtrahiert und inte- 


griert iber den unendlichen Raum dr;, so ergibt sich nach Anwendung 
des Greenschen Satzes 


O= S-,(E) — Fle) — [2 ti, gd; + 
& d ’; 
f He MBs ge [ M8 aya of LS deed ale 
“gut aes oak pan ne arora 
Nach dem Theorem von Koopmans” ist der in (3.16) bzw. (3.17) 
auftretende Lagrange-Multiplikator E® bzw. E™ in guter Naherung 
die Energiedifferenz des Ions und des neutralen Atoms, also nahezu: 


E®— EUW) Fl). Fo) Fe) Fe, (3.19) 


Das Koopmanssche Theorem wiirde bekanntlich in aller Strenge gelten, 
falls exakt 


=k 4%=% ‘ (3.20) 
ware. Mit der vereinfachenden Annahme, daf (3.20) exakt richtig ist 
(= Koopmanssche Naherung), sind die beiden Uberlappungsintegrale 


(3.14) =1: 
eee (3.21) 


uu 


Sip = 13 


Setzt man in (3.15) fir E®#)—E™ bzw. EM) — EM die Werte 
(3.19) und fiir Sz, Sz, die Werte (3.21) ein und beachtet (3.20), so wird 
die rechte Seite von G. 15) mit der said Seite von (3.18) identisch. 
_ Da Entsprechendes fiir die linken Seiten gelten muB, so bedeutet dies: 
| Bei Verwendung von Hartree-Funktionen in den zwischenatomaren 

Energieanteilen Wii? ¥), Iver hen ist in der Koopmansschen Naherung 
die Energiedifferenz é (3.5) gleich Null. 

Wegen (3.3), (3.4) bedeutet dies, daB das erste Glied der rechten 
Seite von (3.1) praktisch gleich dem ersten Glied der rechten Seite von 
(3.2) ist. Da die zweiten Glieder der rechten Seiten von (SHY A(3%2) 

= viel kleiner sind als die ersten Glieder, und sich iibrigens auch zeigen 


laBt, daB diese nahezu einander gleich sind, so ist mit den obigen 


12 Koopmans, T.: Physica, Haag 1, 104 (1933). 
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vereinfachenden Annahmen bei der Methode der W.g.S. praktisch das 
Ubergangselement zwischen dem homdopolaren und heteropolaren Zustand 
des LiH-Molekiils hermitisch, wenn in den zwischenatomaren Antetlen 
Hartree-Funktionen benutzt werden: 


ET ncaa, het san es hom + (3 ~2aN 


Diese Beweisfiihrung liBt sich ersichtlich auf andere Ubergangselemente 
und auch auf andere Molekiile tibertragen. 

Entsprechend den Betrachtungen des §2 1aBt sich ferner zeigen, 
daB die Differenz 6 (3.5) wesentlich von Null verschieden ausfallen 
kann, wenn nicht die Hartreeschen Atomfunktionen (sondern beispiels- 
weise Slater-Funktionen) in den zwischenatomaren Ubergangselementen 
nee Wt, We, verwendet werden. Dieser Umstand weist auf die 
Notwendigkeit hin, beim letzten Schritt der W.g.S. unbedingt die Hartree- 
schen Funktionen als approximierende Einelektronen-Eigenfunktionen in 
den zwischenatomaren Energieanteilen zu benutzen. 

Die Tatsache, daB die Ubergangselemente bei der praktischen Durch- 
fiihrung der W.g.S. nur in sehr guter Ndaherung hermitisch sind, bedeutet 
zweifellos einen kleinen Mangel dieser Methode. Dieser Mangel lieBe 
sich zwar beseitigen, wenn wahrend der gesamten Rechnung die Atom- 
eigenfunktionen durch das Produkt von Einelektronen-Eigenfunktionen 
approximiert werden. Dann mu8 man aber die im §2 dieser Arbeit 
sowie die im §3 von? geschilderten Nachteile in Kauf nehmen. Die 
hierdurch .bedingte Ungenauigkeit bei der Berechnung der Molekiil- 
energie halt der Verfasser fiir gréBer als den Fehler, der bei der Methode 
der W.g.S. infolge ungenauer Kenntnis exakter Atomeigenfunktionen 
in den zwischenatomaren Energieanteilen auftritt. 

d) Zusammenhang mit den Ubergangselementen beim Verfahren der 
ICC. Der Unterschied zwischen der ICC und W.g.S. besteht darin, 
daB a) bei der ICC die Atomeigenfunktionen durchgdngig durch das 
Produkt von Einelektronen-Eigenfunktionen approximiert werden, und 
b) der dadurch auftretende Fehler durch ein Zusatzglied im Hamilton- 
Operator kompensiert wird, das fiir die verschiedenen Matrixelemente 
verschieden lautet. In der Bezeichnungsweise von HurLEy* lautet 
der Hamilton-Operator bei der ICC: 


HCO — H+4|M(W—W)+(W—W) Mm]. (3.23) 


Hierbei ist H der Hamilton-Operator des gesamten Molekiils, ist also 
im speziellen Fall des LiH mit unserem Ausdruck (2.1) identisch. Auf 
Grund der weiteren Angaben von HurLEyY itberzeugt man sich leicht, 
daB beispielsweise bei der Berechnung des Ubergangselements (3.4) 


* Vgl. Anm. 4 der S. 574, Formelnummer (2.4). 


o 


| 
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nach der Methode der ICC der Ausdruck (3.23) lautet 
qrace) =H+3 Li) __ Fr(Li) 4 F(Lit) __ F(Lit) 4 REM) _ 0D] (3.24) 


mit ow Si, aus ERY Die in (3.24) neu aufgetretenen GréBen E™, 
E“™ E™) pedeuten die Energie des betreffenden Atoms (Ions) in 
der durch die verwendeten Einelektronen-Eigenfunktionen bedingten 
Naherung. 


Um nun unser Ubergangselement (3.4) AUC)... beim Verfahren 
der ICC zu berechnen, hat man a) die dort auftretenden Atomeigen- 
funktionen F3, U;4, 3,12 durch ihre Produktansatze (I; 4.3), (I; 2.2) 
zu approximieren, und b) das dortige H durch den Wert H°° (3.24) 
zu ersetzen. Wir machen genau wie im Unterabschnitt c) die zusiitzliche 
Annahme, daB die 2s-Li-Funktion g; der Hartree-Gleichung (2.18) 
geniigt. Mit den gleichen Vereinfachungen wie in c) kommt dann nach 
elementarer Zwischenrechnung 


FALE) (Li, H) (H) (Li) 
Thee hon ~ = he hom a o E +o E a 


ss 4o((E™ =-™) ili (Ei) = E™4*) ae (Ex) =f ))| | 


Nach (3.10), (3.12) stimmt dieser Ausdruck mit dem nach der Methode der 
W.g.S. erhaltenen Wert iiberein bis auf den letzten Term mit der eckigen 
Klammer. Dain der Koopmansschen Naherung E“) —E™) w EU) — Eu) 
ist, so reduziert sich dieses Zusatzglied in guter Naherung auf 
4o|E™) —E™)). Mit den numerischen Annahmen daB E®)— BEY) wy 
E®/100 2 — 0,2 eV ist, und daB ferner ox S;z,~0,5, kommt fir den 
Zusatzterm ein numerischer Wert von etwa — 0,05 eV, der zweifellos 
vernachlassigbar klein ist. 


(3.25) 


Auch an diesem Beispiel lieBe sich zeigen, daB bei Verwendung 
einer anderen Eigenfunktion fiir g; als der Hartree-Funktion (2.18) die 
Ubergangselemente bei den Methoden der ICC und W.g.S. nicht mehr 
iibereinstimmen. 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 150, S. 590—592 (1958) 


Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Hamburg 


Eine Rangordnung der einzelnen Terme in den 
schwachen Wechselwirkungen 


Von 
W.R. THEIS 


(Eingegangen am 20. Dezember 1957) 


In der Theorie des f-Zerfalls beschrankte FERMI? die Wechselwirkung 
auf quadrilineare Ausdriicke in den beteiligten Feldern und verlangte, 
daB keine Ableitungen nach den Koordinaten. vorkommen sollten. 
Diese Forderung zusammen mit der Invarianz gegeniiber der vollen 
Lorentz-Gruppe, der Nukleonen- und Leptonenerhaltung liefert die 
bekannten Terme S V T A P. Fordert man nur Invarianz gegentiber 
der eigentlichen orthochronen Lorentz-Gruppe, Nukleonenerhaltung 
und das Nichtauftreten von Ableitungen, so erhalt man den viel all- 
gemeineren Paulischen Ansatz mit 20 komplexen Kopplungskonstanten?. 
Die 20 Terme sind in der iiblichen 4-Komponentenformulerung vollig 
gleichberechtigt. 

Es wurden verschiedene Beschrankungen in der Zah] der Kopplungs- 
terme vorgeschlagen, darunter besonders die Lee-Yangsche? und solche, 
die durch ,,Teilinvarianz‘‘-Forderungen gekennzeichnet sind. Bei den 
letzteren wird Invarianz der Wechselwirkung gegeniiber Transformatio- 
nen gefordert, die das Massenglied in der freien Dirac-Gleichung ver- 
andern. Wird fiir das Neutrino verschwindende Masse angenommen, 
so geht die ,,Teilinvarianz‘‘ beztiglich des Neutrinos in eine strenge iiber 
und fiihrt auf einen Ansatz vom Lee-Yangschen Typ. ,,Teilinvarianzen‘‘, 
wie sie bei nicht verschwindender Masse gefordert werden, traten 
bisher noch nicht auf. 

Nun kann man aber jedes Teilchen vom Spin 4/, durch nur zwei 
Komponenten beschreiben, die den beiden Spineinstellungen entspre- 
chen. Als freie Gleichung tritt dann lediglich die Klein-Gordon-Glei- 
chung auf, die keinen in m linearen Term enthalt. Die erwahnte ,,Teil- 
invarianz‘‘ ist durch die Dirac-Gleichung, also durch die 4-Komponenten- 
beschreibung bedingt. Das deutet darauf hin, da8 vielleicht eine 2- 
Komponentenformulierung ohne Dirac-Gleichung fiir die schwachen | 


1 Fermi, E.: Z. Physik 88, 161 (1934). 
2 Pauli, W.: Nuovo Cim. 6, 204 (1957). 
3 Leg, T. D., u. C. N. Yane: Phys. Rev. 102, 290 (1956). 
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Wechselwirkungen ohne Parititserhaltung die adaquatere Beschrei- 
ung ist. 

Sei “,(x) em zweikomponentiges Spinorfeld, dann lautet die freie 
Feldgleichung 
0, # u, (x) — m* u, (x) = 0 
Bezeichnungen nach v. D. WAERDEN). Der konjugiert komplexe Spinor 
ransformiert sich wie ein Spinor mit gepunkteten Indizes. Invarianten 
gegeniiber der eigentlichen orthochronen Lorentz-Gruppe sind u,v’ = 

Cee *, ox . n 5 5 elo 

—u'v, und uv" * = —u*? v*. Jedem Vektor a, ist ein zweistufiger Spinor 
v* zugeordnet vermége a’>=a,o'’. p,n,e,v seien die Felder der 
Protonen, Neutronen, Elektronen und Neutrinos, die sich alle in der 
zleichen (ungepunkteten) Weise transformieren sollen. Bei Nukleonen- 
and Ladungserhaltung miissen die quadrilinearen Wechselwirkungs- 
terme von der Form 


p*ne*yv+h.c. bzw. p¥ne*y*+ hic. 


sein. Zur Bildung von Invarianten steht auBer diesen Feldern noch der 
Vektor — zur Verfiigung. Als Rangordnung der verschiedenen Terme 


soll die Zahl der vorkommenden Ableitungen gewahlt werden *. 


In nullter Ordnung kann man nur einen einzigen Term bilden, 
namlich 


* Eh es 1 eee * iy a: 
DP, BEE Pee Ne TO, oY 


Auch in nichtrelativistischer Naherung fiir die Nukleonen bleiben hier 
alle vier Komponenten o“ von gleicher GréBenordnung im Gegensatz 
zur iiblichen Formulierung; die drei raumlichen Komponenten liefern 
Gamow-Teller- und die zeitlichen Fermi-Auswahlregeln, so daB in 
nullter Ordnung bereits beide Typen enthalten sind (V und A zu gleichen 
Teilen). 

In erster Ordnung gibt es nur Terme, die die Leptonenzahl verandern. 
Allgemein erhalten die geraden Ordnungen die Leptonenzahl, die un- 
zeraden nicht. 

- Den Zusammenhang mit der iiblichen Formulierung sieht man am 
sesten in der v.d. Waerdenschen Darstellung der y-Matrizen. Dort 
silt 

y= {u,, oe oe u,} : 


* Die elektromagnetische Wechselwirkung ist unter den paritatserhaltenden 


ron niedrigster Ordnung. ; 
4 VAN DER WAERDEN, B. L.: Die gruppentheoretische Methode in der Quanten- 


nechanik. §20. Berlin: Springer 1932. 
Z. Physik. Bd. 150 39 
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Der Viererspinor enthalt also bereits Ableitungen, wodurch die Fermi 
sche Forderung der Ableitungsfreiheit weniger zwingend erscheint. Der 
Term nullter Ordnung erhalt man, wenn man alle Viererspinoren mit 
4(1-++y;) projiziert*. Die Yang-Leesche Theorie schlieBt durch die 
Projektion des Neutrinofeldes einige Terme héherer Ordnung aus 
jedoch nicht alle Terme bestimmter Ordnung. 

Es scheint so, als ob man bei der Auswahl der Terme in der Wechsel 
wirkung mit altbewahrten Gesichtspunkten auskommt und auf bisher 
nicht benédtigte Begriffe wie ,,Teilinvarianz’’ und Massenumkehr noct 
verzichten kann. ‘ 


* Als der Verfasser Herrn Dr. Enz (Ziirich) dies Ordnungsschema brieflich mit 
teilte, wurde er freundlicherweise darauf aufmerksam gemacht, daB R.P. FEyn 
und M. GeLit-MAnn in einer noch nicht ver6ffentlichten Arbeit die Projektion all 
Viererspinoren gefordert haben. Ein Blaudruck dieser Arbeit war dem A 
leider noch nicht zuganglich. Anmerkung bei dey Korvektur: Erschienen in Phy 
Rev. 109, 193 (1958). 
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Zeitschrift fiir Physik, Bd. 150, S. 593— 508 (1958) 


Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Energiereiche y-Uberginge geringer Intensitiit 
beim Zerfall ‘Bi? (RaC) +-1°Po?(RaC’) * 
Von 
ULRICH HAUSER 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 21. Dezember 1957) 


Mit einem Deuterium gefiillten Proportionalzahlrohr als y-Spektrometer wurde 
nach energiereichen y-Zerfallen des Po*!4(RaC’) gesucht. Fiinf intensitatsarme 
y-Linien wurden nachgewiesen. Drei dieser Linien entsprechen direkten y-Zerfallen 
zum Grundzustand von Niveaus, die aus dem «-Zerfall von Po?!4(RaC’) gefordert 
werden. 


1. Einleitung 


Bi*4(RaC) zerfallt durch 6-Emission in Po#!4(RaC’) mit einer Zerfalls- 
energie von 3,26 MeV!. Etwa 80% der fB-Ubergiange enden auf ange- 
regten Zustanden des Po4(RaC’). Durch zahlreiche Untersuchungen 
sind bisher mindestens 11 angeregte Zustande bis 2,44 MeV Anregungs- 
energie bekannt. Sechs dieser Zustande zerfallen auch wie der Grund- 
zustand von Po*!4(RaC’) durch g-Emission zum Grundzustand von 
Pb?!°(RaD). Fiir den Energiebereich oberhalb 2,44 MeV ist wenig be- 
kannt. Man weiB nur, daB etwa 10% der f-Zerfalle des Bi?44(RaC) in 
diesen Energiebereich iibergehen, und daB sich hier mindestens 4 «-emit- 
tierende Zustande befinden miissen. Letzteres folgt aus den 12 bzw. 
13 Rutherfordschen «-Gruppen langer Reichweite, die von den angeregten 
Zustanden des Po#!4(RaC’) ausgehen miissen?. 

Im folgenden wird iiber Messungen berichtet, durch die einige energie- 
reiche y-Ubergange von angeregten Zustanden in diesem Energiebereich 
nachgewiesen werden. 


Ce ee 


* Vorgetragen auf der Physikertagung in Heidelberg, 28. 9. 1957. Hauser, U.: 
Phys. Verh. 8, 174 (1957). 

1 Eine ausfiithrliche Literaturzusammenstellung tber die bisherigen Unter- 
suchungen befindet sich bei NIERHAUS, R., u. H. Danie: Z. Naturforsch. 12a, 1 
(1957). 

2 RUTHERFORD, E., W.B. Lewis u. B.V. BOWDEN: Proc. Roy. Soc. Lond., 
Ser. A 142, 347 (1933). — RUTHERFORD, E., F.A.B. Warp u. W.B. Lewis: Proc. 
Roy. Soc. Lond., Ser. A 131, 684 (1931). — Brices, G.H.: Rev. Mod. Phys. 26, 1 
(1954). 
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2. MeBmethode 
Zum Nachweis der energiereichen y-Ubergainge diente der ProzeB 
D(y,n)p, wobei die durch eine y-Strahlung ausgelésten Photoprotonen 
in einem mit Deuterium gefiillten Proportionalzahlrohr gemessen wur- 
den. Mit dieser Methode haben bereits verschiedene Autoren energie- 
reiche y-Ubergange geringer Intensitaét gefunden’. Diese Methode hat 
einige Vorteile: Die Summationslinie eines Kaskadentiberganges kann 


Feldelektrode 


zum 
Vorverstarker 


20u Al-Fenster 


5cm 


Fig. 1. MeSanordnung zur Untersuchung energiereicher y-Ubergange. Die weiche y-Strahlung wurde mit 

2mm Blei weggefiltert. (Fiir die Justierung der Feldelektroden wurde charakteristische R6ntgenstrahlung 

durch die Al-Fenster in das hierfiir mit Argon-Methan gefiillte Proportionalzahlrohr eingeschossen.) Pro- 

portionalzahlrohr: Mantel rg=95 mm; Feldelektrode r;=18 mm; Zahldraht 7;=1/,) mm; effektive Lange 
1190 mm; Gasdruck 72 cm Hg Deuterium + 2% CO, 


keinen direkten y-Ubergang vortauschen; es ist eine sehr gute Bestim- 
mung der y-Energie méglich; alle nicht interessierenden energiearmen 
y-Ubergange werden unterdriickt. Nachteilig sind: Der relativ kleine 
Wirkungsquerschnitt fiir die Photospaltung, d.h. die geringe Ansprech- 
wahrscheinlichkeit ; die starke Neutronenempfindlichkeit iiber ,, Knock- 
on‘‘-Deuteronen; das ,,Pile-up“ von Sekundarelektronenimpulsen bei 
einem intensiven y-Untergrund. 

Bereits 1950 haben BisHop, WILSON und HALBAN# mit einer Deute- 
rium gefiillten Ionisationskammer beim Po”!4(RaC’) nach einem 3 MeV-y- 


3 Bisnop, G., u. R. Witson: In K. Srecpaun, f- and y-Spectroscopy. Amster- 
dam: North-Holland Publishing Co. 1955. 


4 Bisuop, G., R. Witson u. H. HarBan: Phys. Rev. 77, 416 (1950). 
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Ubergang von einem Niveau, das die 13. energiereichste aber intensitats- 
armste Rutherfordsche «-Gruppe emittiert, gesucht. 

Fig. 1 zeigt die experimentelle Anordnung. Das Proportionalzahlrohr 
war gefiillt mit 98% Deuterium (durch Diffusion durch ein Palladium- 
rohr gereinigt) und 2% CO, bei einem Gesamtdruck von 1 Atm. Die 
Lineardimensionen des Zahlrohres wurden so gewahlt, daB die Reichweite 
der zu erwartenden Photoprotonen (<2cm) klein gegen den Zahlrohr- 
durchmesser war, und daB der maximale Energieverlust der Sekundar- 
elektronen <50 keV war. Aus dem letzten Grund war die Lange des 
Zahlrohres gleich dem Durchmesser. Wegen der geringen Linge des 
Zahlrohres muBten die Randinhomogenitaten des elektrischen Feldes 
durch Feldelektroden beseitigt werden. 

Eine kurze impulsformende Zeitkonstante (4,5 usec) des Proportional- 
verstarkers verhinderte eine starke Aufsummation der Sekundar- 
elektronenimpulse (,,Pile-up“) und reduzierte die Amplituden der 
energiereichen Elektronenimpulse, weil deren Sammelzeit im Zahlrohr 
groB gegen diese Zeitkonstante war. 

Ein 10-Kanal-Impulshéhen-Analysator registrierte das differentielle 
Impulsgr68enspektrum der Photoprotonen. Ein Impulstor, das pro 
Impuls fiir 2 usec den Analysator 6ffnete, unterdriickte weiterhin die 
groBen Amplituden der langsam ansteigenden Summationsimpulse der 
Sekundarelektronen. 

Die strenge Linearitat von Deuterium-Proportionalzahlrohren ist be- 
kannt® und wurde auch bei den unten beschriebenen Messungen be- 
statigt, bei denen die Gasmultiplikation im Zahlrohr etwa 100 bis 150fach 
war. Der Nulleffekt betrug im Bereich 50 bis 500 keV Photoprotonen- 
energie etwa 5 bis 10 Impulse pro Stunde und 50 keV-Energieintervall. 


3. Durchfiihrung der Messungen und Mefergebnisse 


Zur Verhinderung eines Neutronenuntergrundes durch (a, 7)- 
Prozesse befanden sich die Radium-Emanationspraparate* (Anfangs- 


_starke 100 bis 300 mC) in einem Platin- oder Vacon-Réhrchen mit sehr 


kurzer Glasabschmelzung. Eine Paraffinschicht von 5 cm sollte Neu- 
tronen, die noch im restlichen Glas oder an Gasen im Praparat erzeugt 
werden kénnten, abbremsen. Handelsiibliche Radium-Praparate waren 
wegen der Neutronenproduktion ungeeignet. 

Eine MeBreihe dauerte etwa 2 Wochen. Die Linearitat der Apparatur 


kontrollierte ein Quecksilber-Relais-Impulsgeber. Bei den ausgewerteten 


MeBreihen war die Schwankung des Linienschwerpunktes der 2,615 MeV- 
ThC’’-Eichlinie kleiner als 1%. 


* Herrn Dr. U. Scumipt-Rour, Institut fiir Physik im Max-Planck-Institut 
fiir medizinische Forschung, Heidelberg, danke ich fiir die Herstellung der Praparate. 
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Das gemessene Impulsspektrum der Photoprotonen ist in Fig. 2 
wiedergegeben. Kurve I zeigt die 2,615 MeV-ThC’’-Eichlinie, Kurve II 
das Impulsspektrum des Radium-Emanationspraparates zusammen mit 
der 2,438 MeV-Referenzlinie des Po#44(RaC’). Absorptionsmessungen mit 
Blei und Paraffin (bis zu 25 cm) ergaben, da kein stérender Neutronen- 
untergrund vorhanden war. 


N 


Ns 


—+ Lahtrote pro Kanal (willk Einh) 
S 


NS S = s 


~Y 


Orainare x 70 


—+ Lihlrate pro Kanal (willk. Einh) 


—- /mpulsgroge 


Fig. 2. J ImpulsgréGenverteilung der Photoprotonen der 2,615 MeV-ThC’’-Linie. Halbwertsbreite 22,5%; 

extrapolierte Basisbreite 31%, theoretische Basisbreite 27%. JI ImpulsgréBenverteilung der Photo- 

protonen der Po*!4(RaC’)-y-Linien. Teil a zeigt die 2,438 MeV-Referenzlinie, der OrdinatenmaBstab muB mit 

dem Faktor 10 multipliziert werden. Teil b zeigt die intensitatsarmeren y-Linien. Der statistische Fehler 

aller MeBpunkte ist hier immer kleiner als 3,5% der differentiellen Zahlrate/Kanal. Die Abszisse entspricht 
dem y-Energiebereich von 2,4 bis 3,2 MeV 


Tabelle 1 zeigt das Ergebnis der Messungen. Das Spektrum wurde 
mit Hilfe der theoretischen Linienform fiir die Photoprotonen analysiert, 
indem fiir jedes einzelne Maximum die zu erwartende Linienform kon- 
struiert wurde, unter Beriicksichtigung der Abweichung der ThC’’- 
Linie von der theoretischen Linienform. Die Energieungenauigkeit ist 
im wesentlichen durch die Schwerpunktsverschiebung einer Linie durch 
die Nachbarlinie gegeben. 

Die Intensitaétsangaben haben einen geschatzten Fehler von +30%. 
Diese Fehlerangabe folgt aus der Analyse des Impulsspektrums und ist 
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Tabelle 1. MeBergebnisse aus dei ImpulsgréBenverteilung der Photoprotonen 
eS 


Nr. Ey Ep ny 
MeV keV % 
1 2,438 + 0,006 106+ 2 2:2 
2 (2,6) ~190 <0,04 
3 2,700 + 0,009 2375 0,4 
+ 2,775 +0,010 275+6 0,05 aH a 
5 2,886 + 0,015 330+8 0,03 = 30% 
6 3,046 + 0,025 410+45 0,03) (komplex ?) 
2,615 195 ThC’’-Eichlinie 


E,, Energie der y-Linie; E, Energie der Photoprotonen im Linienschwerpunkt; 
n, Dee aln te Intensitat in % pro Zerfall Po*!4(RaC’); Bindungsenergie des Deuterons 
2, 226 + 0, 002 MeV; Wirkungsquerschnitt fiir die Photospaltung des Deuterons 
Ss. SQUIRES ® 


gegeben durch den noch vorhandenen ,,Pile-up‘‘-Untergrund. Dieser 
Untergrund konnte auch noch integral durch oszillographisches Beobach- 
ten bestimmt werden, da die ,,Pile-up‘-Impulse sich von den Photo- 
protonen-Impulsen durch die Form der Anstiegsflanke deutlich unter- 
scheiden lieBen. Die absolute Intensitét von 2,2% pro Zerfall der 
2,438 MeV-Referenzlinie ist ein Mittelwert aus neueren Messungen!. 


4. Diskussion und Vergleich mit anderen Messungen 


Aus den Rutherfordschen? «-Gruppen werden bei 2,513 ++ 0,010 MeV, 
2,697 +0,004 MeV, 2,880+0,010 MeV und ~3,0 MeV «-emittierende 
Niveaus gefordert. Diesen Niveaus lassen sich die y-Linien Nr. 3 
(2,700 MeV), Nr. 5 (2,886 MeV) und Nr. 6 (3,046 MeV) zuordnen. Die 
Basisbreite der 3,046 MeV-y-Linie ist um etwa 50% gréBer, als man 
erwarten sollte; es ist méglich, daB diese Linie komplex ist. Fiir das 

2,513 MeV-a-emittierende Niveau wurde kein direkter y-Ubergang zum 
Grundzustand gefunden. 

Die Linie Nr. 4 (2,775 MeV) muB ein direkter y-Zerfall eines nicht-«- 
-emittierenden Niveaus zum Grundzustand sein, da die Energie gréBer 
ist als die Differenz zwischen der Zerfallsenergie (3,26 MeV) und der 
Energie des ersten angeregten Zustandes (0,609 MeV). Bei einer Pro- 
‘tonenenergie von ~ 190 keV (Nr. 2) ergaben die Messungen eine repro- 

duzierbare Stufe. In diesem Energiebereich war das ,,Pile-up“ noch 
sehr stark stérend, so daB die Photoprotonen einer schwachen y-Linie 
von 2,6 MeV stark verdeckt wurden. Von dieser: Linie hat bereits 
-Exxis® bei 2,606 MeV die KA-Konversionslinie gefunden, und auch 
‘Wo trson’ hat hier eine schwache y-Linie gemessen. Diese Linie konnte 


5 SourrEs, G.L.: Progr. Nucl. Phys. 2, 89 (1955). 
6 Eris, C.D.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 143, 350 (1934). 
7 WoLFson, J.L.: Phys. Rev. 78, 176 (1950). 
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noch einem Kaskadeniibergang von einem Niveau von 3,215 MeV zum 
ersten angeregten 0,609'MeV-Zustand zugeordnet werden. 
Energetisch lieBen sich die 2,606 MeV- und die 2,775 MeV-Linien 


D 


noch in den Zerfallszweig g,T12°(RaC”) a ggPb29(RaD) einordnen, der 


in 0,04% aller Zerfalle von ,,Bi2!4(RaC) durch den Zerfall .,Bi?44(RaC) = 
sil 12(RaC’”’) entsteht. Das Termschema von Pb#°(RaD) wurde kiirz- 
lich von Mayer-Kuckuk® an angereichertem T1#°(RaC’’) untersucht. 
y-Linien dieser Energie wurden dabei nicht beobachtet, obwohl sie mit 
etwa 100% pro Zerfall Tl##°(RaC’’) hatten auftreten miissen, falls sie aus 
diesem Zerfallszweig stammen wiirden. 

Unabhangig von diesen Messungen wurde auch von anderen Autoren 
nach energiereichen y-Ubergingen des Po#4(RaC’) gesucht®. Insbe- 
sondere wurden unsere MeBergebnisse durch Untersuchungen mit einem 
Drei-Kristall-Paar-Spektrometer von Kraus MAYER” gut bestatigt, 
dabei wurden noch weitere schwache y-Ubergainge aus dem Zerfall des 
Bi##4(RaC) gefunden. 

Eine folgende Arbeit ,,Uber den y- und «-Zerfall der angeregten 
Zustande von Po*!4(RaC’)‘‘ befaBt sich ausfiihrlich mit dem Zerfalls- 


schema: 
180Po214(RaC’) 


BA 
aBeMRaC)< fe 128Pp210(RaD). 


a 


\ 1297 ]210(RaC”) 7 


Wir verweisen deshalb fiir eine eingehendere Diskussion der hier nur 
kurz angeschnittenen Probleme auf diese Arbeit. 


Ich danke Herrn Professor O. HAxer fiir die Anregung und stete Férderung 
der vorliegenden Untersuchung. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke 
ich fiir apparative Hilfsmittel. 


8 MavEerR-Kuckuk, Tu.: Z. Naturforsch. 11a, 627 (1956). 

§ DaniEL, H.: Z. Naturforsch. 12a, 194 (1957). 

10 Maver, K.: Institut fiir Physik im Max-Planck-Institut fiir medizinische 
Forschung, Heidelberg; private Mitteilung, erscheint in Kiirze. 
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Uber den y- und a-Zerfall der angeregten Zustiande 
von ‘3!Po07(RaC’)* 


Von 
ULRICH HAUSER 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 11. Januar 1958) 


Mit Hilfe der Theorie des «-Zerfalls und der Theorie der Multipoliibergange wird 
fiir mehrere angeregte Zustande des Po?!4(RaC’) die absolute bzw. normierte Uber- 
gangswahrscheinlichkeit fiir y-Emission berechnet und daraus Spin und Paritat 
bestimmt. Hieraus wird fiir Po*4(RaC’) ein Termschema vorgeschlagen, und es 
ergibt sich eine vollstandige Einordnung der 13 von RUTHERFORD gefundenen 


a-Gruppen in das Zerfallsschema Po®l4 (RaC’) S Pb2!0(RaD). Die berechneten 
normierten y-Ubergangswahrscheinlichkeiten stimmen iiberraschend gut unter- 
einander und mit den zu erwartenden iiberein. Die «-emittierenden Niveaus 
lassen sich in aquidistante Gruppen einteilen, welche sehr genau einem Gesetz 
der Form E=E,+%D gehorchen. Dieses la8t sich nicht ohne weiteres als Kon- 
sequenz einer Kollektivbewegung des Kernes interpretieren. 


1, Einleitung 


Es ist bisher verhaltnismaBig wenig iiber die angeregten Zustande 
der Nachbarkerne des doppeltmagischen—Kernes "28Pb?°° bekannt. 
13¢Po?"4 (RaC’) zeichnet sich gegeniiber den Nachbarkernen dadurch aus, 
daB eine besonders groBe Zahl von angeregten Zustanden experimentell 
zuganglich ist, und daB auch aus angeregten Zusténden «-Emission 
stattfindet!. Trotz zahlreicher Untersuchungen lieBen sich bisher noch 
nicht fiir Po%4(RaC’) eindeutige Zuordnungen fiir die y-Uberginge, 
die «-Zerfalle und die B-Ubergange vom '33Bi>™*(RaC) finden. Fiir fast 
alle Zustande sind Spin und Paritat unbekannt. 

Fig. 1 zeigt das Zerfallsschema des Bi?(RaC). Dieses zerfallt zu 
0,04% durch «#-Emission in *;3TI?"°(RaC’’), das durch f-Zerfall auf an- 
geregte Zustande des %38Pb7”” °(RaD) iibergeht. Das in Fig. 1 angegebene 


Zerfallsschema T1?!°(RaC’’) £ pp (RaD) konnte kiirzlich durch Unter- 


* Vorgetragen auf der Physiker-Tagung, Heidelberg, 28. Sept. 1957. HAUSER, U.: 
Phys. Verh. 8, 174 (1957). 

1 RuTHERFORD, E., W. B. Lewis u. B. V. Bowpen: Proc. Roy. Soc. Lond., 
Ser. A 142, 347 (1933). — RuTHERFoRD, E., F. A.B. Warp u. W. B. LEwis: 
Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 131, 684 (1931). — Brices, G. H.: Rev. Mod. 
Phys. 26, 1 (1954). 
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suchungen von MAYER-KucKUK? an angereicherten Tl?4°(RaC”) ge- 


wonnen werden. 
In fast 100% der Zerfalle geht Bi#4(RaC) durch f-Emission in 
Po?!4(RaC’) itber. Etwa 80% der B-Ubergiinge enden auf angeregten” 
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(7 - t)-Werte angeben kann. Die Zerfallsenergie betragt 3,26 MeV. Aus 
den bisherigen Messungen folgt, daB der Spin des Grundzustandes von 
Bi?*(RaC) (0—), (1 —)® oder (2—)* oder (3 —)5 sein soll. 
Aus der y-Spektroskopie kennt man eine gréBere Zahl von y-Uber- 
gangen® und Konversionslinien’. Fiir einige Zustande konnten y-y- 
Koinzidenzen mit der 0,609 MeV-Linie des ersten angeregten Zustandes 
und f-y-Koinzidenzen mit einigen intensiven y-Linien nachgewiesen 
werden®%, Die bisher ermittelten angeregten Zusténde zeichnen sich 
dadurch aus, daB sie meistens auch durch direkten y-Ubergang zum 
Grundzustand zerfallen. 
Der Grundzustand von Po?!4(RaC’) zerfallt durch «Emission zum 
Grundzustand von Pb?!°(RaD) mit einer Zerfallsenergie von 7,8 MeV. 
AuBer dieser «-Gruppe fanden RUTHERFORD et al.! noch 12 weitere 
a-Gruppen mit Zerfallsenergien von 8,4 bis 10,7 MeV, deren jeweilige 
Intensitat etwa 10~° bis 10~® pro Zerfall ist; Energien und Intensitaten 
hat RUTHERFORD mit groBer Genauigkeit gemessen. Eine 13. «-Gruppe 
erscheint mit nur etwa 107 pro Zerfall und hat eine Zerfallsenergie von 
~10,9 MeV. Aus diesen g-Gruppen ergeben sich 13 «-emittierende 
Niveaus unter der Voraussetzung, daB alle «-Zerfalle zum Grundzustand 
von Pb?!°(RaD) fiihren. 
In einer vorhergehenden Arbeit® konnten experimentell von drei 
w-emittierenden Niveaus oberhalb 2,44 MeV direkte y-Uberginge zum 
Grundzustand nachgewiesen werden. Insgesamt sind acht «a-emit- 
tierende Zustande bekannt, die durch direkten y-Zerfall zum Grund- 
zustand iibergehen. Fiir den 1,416 MeV-(0 +)-Zustand ® 1°, dessen Uber- 
gang zum Grundzustand vollstandig konvertiert ist, und der auBerdem 
durch y-Strahlung zum ersten angeregten Zustand zerfallt, wurde 
kiirzlich die Lebensdauer experimentell bestimmt!. Auch fiir das 
3 Ausfiihrliche Literaturhinweise iiber die bisherigen experimentellen Unter- 
suchungen befinden sich bei NieRHAus, R. u. H. DANIEL: Z. Navuriorscehn 12,04 
(1957). 
) 4 WapstrA, A. H.: Physica, Haag 18, 1247 (1952). 
| 5 FEATHER, N. in: SIEGBAHN, K., f- and y-Spectroscopy. Amsterdam: North- 
Holland Publishing Co. 1955. 
! 6 DzELEpov, B. S., u. S. A. SESTOPALOvA: Nuovo Cim. 3 (Suppl.), 54 (1956). 
7 MLADJENOVIC, M., u. H. Srdtis: Ark. Fys. 8, 65 (1954). — ELLIs, GD: 
Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 143, 350 (1934). — Cork, J.M., C.E. Branyan, 
 A.E. Stropparp, H.B. KELLER, J.M. LeBranc u. W.J.Cuitps: Phys. Rev. 83, 
681 (1951). 
| 8 JoHANSSON, J.: Ark. Fys. 9, 561 (1955). — Rowranp, R. E.: Phys. Rev. 
: 99, 757 (1955). — DemicHELIs, F., u. L. A. RApIcaTI: Nuovo Cim. 3, 152 (1956). — 
_ DemIcHELIS, F., u. R. Matvano: Nuovo Cim. 10, 1359 (1953). 
9 Hauser, U.: Z. Physik 150, 593 (1958). 
10 ArBURGER, D., u. A. HEDGRAN: Ark. Fys. 7, 423 (1954). 

11 Tutter, M.: Vortrag auf der Physikertagung, Bad Nauheim, April 1957. 
: (Wird in Kiirze ausfiihrlich publiziert.) 
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2,510 MeV-a-emittierende Niveau wurde kein direkter Ubergang zum 
Grundzustand gefunden®, jedoch 14Bt sich hier auf Grund von y-y- 
Koinzidenzmessungen® ein y-Ubergang von 1,900 MeV® zum ersten an- 
geregten Niveau zuordnen. Drei von den 13 geforderten a-emittierenden 
Zustainde lassen sich nicht durch geeignete y-Ubergange bzw. Kon- 
versionslinien in das Zerfallsschema einordnen (s. Fig. 1). 


2. Analyse des Termschemas 


Es ist schwierig, aus den bisherigen Experimenten mit Hilfe der 
B-Ubergange oder der Konversionslinien unmittelbar auf das genaue 


1204 1-,243-, . Termschema, d.h. auf 
|] a-emitt. Zustand / £ ry 
ip ela Spin und Paritat der Zu- 
| ) maty +lecary +0 stande, von Po?!4(RaC’) 
/ \ é 
ys Tye 2) 34, zu schlieBen. 
Heraat ( ) nicht-ce- emitt. Zustand k 
| nei Im folgenden wird 
/ ) a aus dem Intensitatsver- 


a {14 betiebiger Zustand} Haltnis von y- zu «-Zer= 
| fall der «-emittierenden 
| pe ban So Srunazustor’ ~~ Niveaus mit Hilfe der 
vA theoretisch bekannten 
wy «-Zerfallswahrscheinlich- 
keit die absolute bzw. 
hg eri ; normierte y-Ubergangs- 
ig. 2. Der y- und a-Zerfall von (g, g)-Kernen 
wahrscheinlichkeit be- 
stimmt, woraus sich Spin und Paritat der «-emittierenden und gegebe- 
nenfalls auch der nicht-«-emittierenden Zustaénde gewinnen lassen. 

Es ware méglich, daB bei den unten beschriebenen Rechnungen die 
ermittelten normierten y-Zerfallswahrscheinlichkeiten nur eine grobe 
Naherung sind, weil die Wahrscheinlichkeit fiir die Formation eines 
a-Teilchens und die Nukleonenkonfiguration die «-Zerfallswahrschein- 
lichkeit stark beeinflussen kénnen. Die von uns erhaltenen Ergebnisse 
allerdings sind iiberraschend und weisen nicht auf eine starke Beein- 
flussung hin. 

Auswahlregeln. Da Po*4(RaC’) und Pb#°(RaD) (g, g)-Kerne sind, 
werden die Verhaltnisse, die beim y- und «-Zerfall von Po#4(RaC’) 
vorliegen, durch die bekannten Auswahlregeln fiir y- und «-Uberginge 
stark vereinfacht. Dieses ist in Fig. 2 dargestellt. 

Fiir ein «-emittierendes Niveau 7 gilt: | 

Beim Spin J; muB8 die Paritét 2;=(—1)"% sein. Fiir die Dreh- 
impulsanderung AJ} gilt AI*=I;. Direkte y-Zerfalle zum Grund- 
zustand sind reine elektrische E AJ;)-Ubergange mit der Drehimpuls- 
anderung AJ,;,=TI;,. 
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Fir nicht-x-emittierende Niveaus k gilt entsprechend: Beim Spin J, 
mu8 die Paritat a—=(—1)/**! sein. Direkte y-Zerfalle zum Grund- 
perand sind reine magnetische MA I,o-Ubergange mit AT), al ee 

y-Ubergange von den Niveaus 7 oder k auf Zwischenniveaus 7 kOnnen 
elektrische E AJ;;- oder magnetische M AJ, ,- oder gemischte Uberginge 
sein mit AI,,=|J;—I,|, |Z;—1;|+4,..., [7+ |. 

Die Multipolaritat der y-Strahlung. Fiir ein «-emittierendes Niveau /, 
das durch y-Strahlung oder Internal Conversion auf tiefere Niveaus ? 
zerfallt, ist die totale Niveaubreite J"'°! gegeben durch 

Ota ac i 
Feel) = TEL) + SEAT) =*, () 
) 


mit 


tA I;;) — I? (A1;;) [4 te &;;]. 


I Niveaubreite fiir «-Zerfall; [4 Niveaubreite fiir y-Zerfall und In- 
ternal Conversion ; J” Niveaubreite fiir y-Zerfall; ¢,; totaler Konversions- 
koeffizient ; A/;; Drehimpuls des Multipolfeldes, t mittlere Lebensdauer. 

Weiterhin gilt die Identitat 

[*(AI,,)/T? (1) = nis|nt (2) 
wobei n¥ und nye die gemessenen absoluten Intensitaten fiir «- und y- 
Zerfall mit Internal Conversion sind. Kennt man nun J™%, so kann man 
mit Hilfe von (2) die Niveaubreite [™**, bzw. die absolute Zerfallswahr- 
scheinlichkeit [™**/h bzw. Lebensdauer fiir y-Emission berechnen, So 
wurde bereits von BETHE!2 und BELL! mit Hilfe der Theorie des «- 
Zerfalls fiir den 0,609 MeV- und den 1,416 MeV-Zustand des Po*!4(RaC’) 
die absolute Lebensdauer ermittelt. 

Betrachtet man nun statt der absoluten Ubergangswahrscheinlich- 
keit [™4/h die auf Energie E, und Multipolmoment bzw. Massenzahl A 
, normierte Ubergangswahrscheinlichkeit‘’ T bzw. ,,normierte Lebens- 
dauer‘‘ t’ (comparative lifetime)** so geht (2) tiber in 


Te = (Ti (L,)[h) + (nia4ng) - EO 484) AWB 4% = Afra (3a) 
bei elektrischen Multipoliibergangen und in 
Thad (TE (EI) Aspe fngy eg ae Ag HA Tat) — 4 fercagny (BD) 
bei magnetischen Multipoliibergangen. 


Da sich nun experimentell wie theoretisch die normierten Ubergangs- 
wahrscheinlichkeiten ZT um den Faktor 10* bis 10° unterscheiden, 


12 Betue, H. A.: Rev. Mod. Phys. 9, 69 (1937). 
13 Beit, R. E. in: SrecBaunn, K., s. FuBnote 5 auf S. 601. 
14 GoLDHABER, M. in: SIEGBAHN, K., s. FuBnote 5 auf S. 601. 
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wenn sich AJ;; um eine Drehimpulseinheit andert™, laBt sich ATI;; 
durch probeweises Einsetzen verschiedener Werte in (3) eindeutig be- 
stimmen. Das in (3) eingesetzte richtige 4/,; muB die richtige GroBen- 
ordnung der zu erwartenden normierten Ubergangswahrscheinlichkeiten 
liefern. Wahrend ein probeweise in (3) eingesetztes AJ,;--1 eine nor- 
mierte Ubergangswahrscheinlichkeit liefert, die um mehrere Gré8enord- 
nungen von der zu erwartenden Ubergangswahrscheinlichkeit T(A J; ; +1) 
abweicht. 

Fiir einen direkten y-Ubergang zum Grundzustand erhalt man aus 
AI;,=I; unmittelbar Spin und Paritat a; des «-emittierenden Zu- 
standes. Zerfallt ein Zustand 7 auch noch auf ein tieferes Niveau 7, so 
1aBt sich unter Umstaénden auch noch der Spin J; und die Paritat a; 
ermitteln. 

Die «-Zerfallswahrscheinlichkeit. Fiir die Niveaubreite [™(J) gilt 


T*(D|t = f(a, R, K, k, TD) e~S F Fe (4) 


f ist der Modellfaktor und eine Funktion von: 


@, die korrespondenzmaBige Umlaufsfrequenz eines «-Teilchens im 
Potentialtopf des Endkernes, 

R Radius des Endkernes, bei dem das Kernpotential in das Coulomb- 
potential iibergeht, 

K Wellenzahl des «-Teilchens innerhalb des Endkernes, 

k Wellenzahl des «-Teilchens auBerhalb des Endkernes, 

E., Zerfallsenergie. 


Die «-Zerfallswahrscheinlichkeit ist praktisch allein bestimmt durch 
den von der Zerfallsenergie E, und dem Radius des Endkernes R sehr 
empfindlich abhangenden Gamow-Faktor e~°. 

Da der «-Zerfall nur vom Radius R des Endkernes abhangt, laBt 
sich die Zerfallswahrscheinlichkeit [*(I)/h der Po?!4(RaC’)-x-Gruppen, 
die alle zum gleichen (0 +)-End- (und Grund-) Zustand des Pb#!°(RaD) 
fithren, durch den stets gleichen Endkern-Radius R beschreiben*. 

Die in Tabelle 2 Spalte 5, angegebenen «-Zerfallswahrscheinlich- 
keiten [%(I)/K fiir die Po®4(RaC’)-x-Gruppen sind fiir den Energie- 
bereich E,=7 bis 12 MeV mit Hilfe der Weisskopfschen® Compound- 
Kern-Theorie berechnet. 

Berechnet man die «-Zerfallswahrscheinlichkeit nach der Gamow- 
Condon-Prestonschen Theorie! 16, so kommt man zu den gleichen Er- 

* Eine Abschatzung der a-Zerfallswahrscheinlichkeit mit dem Geiger-Nuttall- 
Gesetz fihrt selbst in der verbesserten semi-empirischen Form von Biswas, S.: 
Phys. Rev. 75, 530 (1949) im Energiebereich E, = 8 bis 11 MeV zu Abweichungen 
bis zum Faktor 100 und mehr von der exakten Formel (4). 


15 BiatTt, J.M., and V.F. WeissKopr: Theoretical Nuclear Physics. New 
York: J. Wiley & Sons 1956. 


16 Preston, M. A.: Phys. Rev.-71, 865 (1947); 83, 475 (1951). 
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gebnissen, denn diese beiden Theorien unterscheiden sich im Gamow- 
Faktor (d.h. im Endkernradius R) und im Modellfaktor / quantitativ 
praktisch nicht. Wichtig ist der Unterschied in der Grundkonzeption 
der beiden Theorien. In der Compound-Kern-Theorie wird bei der 
Berechnung des Modellfaktors / im statistischen Mittel Aquidistanz 
zwischen den Ausgangsniveaus mit gleichem Spin und gleicher Paritat 
gefordert, also Termfolgen der Art 


E=E,+ nD, 
wobei der mittlere Termabstand D gesetzt wird 
D = 22h. We. 
Die «-Zerfallswahrscheinlichkeit ist explizit in der Weisskopf-Theorie 


gegeben durch 


: 4Kx(R) 
[= — D/2 ~~. : E 
(2) [ol Te + [x(R) + $x’ (R)/x(R)]? iat 


u ‘ 4 


= [xmar (5) 


mit 


pele} = = Piece of 7, bei) #(7,) =.0! 


M,, reduzierte Masse des «-Teilchens, Z Ordnungszahl des Endkernes. 


Fiir die Berechnungen in Tabelle 2 ist fiir die Po?4(RaC’)-«x-Gruppen 
e045 4) > envy KK = 1,0! 102 cin); ) Zeca. 8 23D = 600 keV bzw. 
D=190 keV. 

Eine nahere Begriindung fiir die eingesetzten Werte von D wird 
weiter unten gegeben. Es ist auch nur die GréBenordnung von D von 
Bedeutung ™*. 

Formel (5) laBt sich auch Tabelle 1. Dvehimpulsfunktion fiir ZEpaxermn 


; = 82, E,=9,5 MeV, R=9,15-10°4% cm 
schreiben 


FG) =1*{0)-O(1) 6) = 


wobei @(I) die in Tabelle1 fiir ? (/) 1 | 0,74 | 0,435 | 0,190 | 0,060 
eine mittlere Zerfallsenergie 
von 9,5 MeV berechnete Drehimpulsfunktion ist. Da sie nur eine gering- 
fiigige Anderung von J*(0) bewirkt, kann sie zur Auffindung der Dreh- 
impulsanderung fiir y-Ubergange AJ;; in Formel (3) zuerst vernach- 
lassigt werden; sie wird anschlieBend als nachtragliche Korrektur be- 
riicksichtigt. 

* Alle Polonium-«-Strahler mit 4 > 212 lassen sich gut durch einen mittleren 
Niveauabstand von D=500 keV und gleichen Radius fiir alle Blei-Endisotope 
beschreiben®. 
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Ergebnis der Berechnungen. Das Ergebnis der Berechnungen mit 
Hilfe von (3) und (5) ist in Tabelle 2 angegeben. Die dort in Spalte 7 
angegebenen Intensitatsangaben der schwicheren y-Linien sind bezogen 
auf die Intensitaten der genauer bekannten stirkeren Nachbarlinien. 
Fiir die Berechnungen von log T (Spalte 8) mu8 noch die Drehimpuls- 
funktion des «-Zerfalls der Tabelle 1 beriicksichtigt werden. Das daraus 
folgende Termschema von Po?!4(RaC’) gibt Fig. 3 wieder. 

Da bei den Berechnungen nur relativ energiereiche y-Uberginge 
niederer Multipolaritat vorkommen, l4Bt sich, bis auf den 1,416 MeV- 
0—0-Ubergang, die Internal Conversion vernachlassigen. Es ist also 


re¢—JTY und n4— yn’, 


Diese Vernachlassigung bringt z.B. eine Abweichung von J’™*4 in (3) 
um 2% bei dem am starksten konvertierten 0,609 MeV-y-Ubergang. 


Uber die Spins von nicht-x-emittierenden Niveaus lieB sich mit 
Hilfe von (3) leider nichts aussagen, da sich aus dem bisher vorliegenden 
experimentellen Material keine y-Ubergange oder Konversionslinien 
von «-emittierenden Niveaus auf tiefere nicht-x-emittierende Niveaus 
eindeutig zuordnen lassen. 


3. Diskussion 


Die y-Zerfallswahrscheinlichkeiten. Wenn man die in Tabelle 2, 
Spalte 8, angegebenen normierten Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir 
E2- und M1-Ubergange mit den Resultaten von GOLDHABER! (ebenso 
auch BERGSTROM!’) vergleicht, so stellt man eine iiberraschend gute 
Ubereinstimmung mit den Ubergangswahrscheinlichkeiten benachbarter 
Kerne fest. 

Der 0,609 MeV-E 2-Ubergang des ersten angeregten Zustandes zeigt 
eine Erhéhung der Ubergangswahrscheinlichkeit um mehr als eine 
GréBenordnung gegeniiber den iibrigen £2-Ubergangen und fallt in 
das Gebiet der kollektiven Uberginge!* 18. Alle anderen E 2-Ubergange 

dagegen fallen in das Gebiet der Ein-Teilchen-Ubergange, stimmen 
_iiberein mit den Nachbarkernen und streuen um den Mittelwert inner- 
-halb der experimentellen Fehlergrenzen héchstens um den Faktor 2. 


Die M 1-Ubergange stimmen ebenfalls mit den Nachbarkernen tiber- 
: ein. Eine geringe E2-Beimischung kann nicht mit Hilfe von (3) ent- 
_schieden werden. 
: Weiterhin stimmt die berechnete Lebensdauer des 1,416 MeV-(0 +)- 
-Zustandes, welcher energetisch auf der Halfte des berechneten Energie- 


) 
: 17 BERGSTROM, I., u. G. ANDERSSON: Ark. Fys. 12, 415 (1957). 
18 Arper, K., A. Bour, T. Huus, B. Motrerson u. A. WINTHER: Rev. Mod. 


Phys. 28, 432 (1956). 
: Z. Physik. Bd. 150 40 
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bereiches liegt, gut mit dem experimentellen Wert" tiberein (berech- 
neter Wert 0,8-107sec, experimenteller Wert (2,3 +1,9) - 102° sec). 

Diese iiberraschend gute Ubereinstimmung der berechneten Uber- 
gangswahrscheinlichkeiten mit den zu erwartenden und die geringe 
Streuung der Werte kann als eine Bestatigung der in (3) und (5) ge- 
machten Voraussetzung angesehen werden. 

Starke Schwankungen der Wahrscheinlichkeit fiir die Formation eines 
y-Teilchens scheinen also nicht aufzutreten, wenn man von einer je- 
weiligen Kompensierung der «-Teilchen-Formationswahrscheinlichkeit 
mit der y-Zerfallswahrscheinlichkeit in den angeregten Zustanden absieht. 

Die «-Teilchen-Formationswahrscheinlichkeit wurde in (3) und (5) 
von der GréBenordnung ~ 1 gesetzt. Ein kleinerer Wert vermindert alle 
in Tabelle 2 angegebenen normierten y-Zerfallswahrscheinlichkeiten T 
um den gleichen Faktor. Aus der richtigen GréB8enordnung der er- 
haltenen y-Zerfallswahrscheinlichkeiten und der richtig erhaltenen mitt- 
leren Lebensdauer des 1,416 MeV-(0 +)-Zustandes 1aBt sich jedoch fol- 
gern, daB die «-Teilchen-Formationswahrscheinlichkeit nicht <1 ge- 
setzt werden darf. 

Diese Konstanz der «-Teilchen-Formationswahrscheinlichkeit ist 
ein Argument fiir die Richtigkeit der Paritatszuordnung 2, =(—1)/**4 
der nicht-x-emittierenden Zustande. Wahrend namlich die absolute 
y-Zerfallswahrscheinlichkeit z.B. fiir E2-Ubergange im Energiebereich 
0,6 MeV bis 3,0 MeV um den Faktor 3000 ansteigt, erhéht sich im glei- 
chen Bereich die «-Zerfallswahrscheinlichkeit um den Faktor 10°. Die 
in Fig.4 und Fig.3 eingezeichneten nicht-x-emittierenden Zustande 
oberhalb 1,2 MeV, die durch intensive y-Strahlung zerfallen, miBten 
deshalb einen meBbaren «-Zerfall aufweisen, selbst wenn die «-Teilchen- 
Formationswahrscheinlichkeit in diesen Zustaénden stark reduziert und 
die Paritatszuordnung falsch ware. 

Wahrend sich nach Formel (3) ohne weiteres fiir E2-, E3-,..., und 
M1-, M2-,...,-Ubergange entscheiden laBt, ist das fiir E1-Uberginge 
nicht eindeutig mdéglich, da nicht geniigend experimentelles Vergleichs- 
material vorliegt, und diese auBerdem stark von der Theorie der Ein- 
Teilchen-Uberginge abweichen™ 18:19. Deshalb wurde bei den Zustanden 
von 2,700 MeV und 2,886 MeV keine eindeutige Zuordnung fiir den 
_ Spin (1—) getroffen. Die normierten Ubergangswahrscheinlichkeiten 

fiir E1-Ubergainge von diesen Zustinden von log T (£1) =9,32 und 
log T(E1)=9,70 haben in der Umgebung von Pb nur eine einzige 
Vergleichsméglichkeit mit einem E 1-Ubergang des Pb? mit log T (24) == 
9,679, Auch beim 2,510 MeV-Niveau wurde deswegen von einer Ent- 


19 STEPHENS, F., F. Asaro u. I. PERLMAN: Phys. Rev. 96, 1569 (1954); 100, 
1543 (1955). 
2) STROMINGER, D., F. STEPHENS u. J.O. RASMUSSEN: Phys. Rev. 103, 748 (1956). 
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scheidung zwischen (3—) und (4++) abgesehen. Bei diesem Niveau 

macht sich fiir J"*/h die Drehimpulsfunktion ®(J) bemerkbar. 
a-Zerfall auf angeregte Zustinde von Pb»°(RaD). Die von Exuts?, 

WoLFsON und uns® gefundene y-Linie von 2,606 MeV (Intensitat 
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Fig. 3. Termschema von Po*4(RaC’). Die Zerfallsenergien der ~-Gruppen, die von angeregten Zustanden 
jes Po?!4(RaC’) zum Grundzustand des Pb*!°(RaD) iibergehen, wurden bis auf die schwache 10,87 MeV- 
Gruppe nicht eingetragen (s. Tabelle 2, Spalte 2) 


<0,04%) laBt sich in das Zerfallsschema bei 2,6 MeV nur schwer ein- 
ordnen, da sich aus den bisher bekannten y-Linien und insbesondere 
aus den zahlreichen sorgfaltig gemessenen Konversionslinien’ kein 
Ubergang zum 0,609 MeV-Zustand finden 1aBt. Deshalb liegt es nahe, 
laB die 2,606 MeV-Linie ein Kaskadeniibergang von einem Niveau von 
3,215 MeV zum ersten angeregten 0,609 MeV-Zustand ist *. 

- * Uber einen schwachen direkten y-Zerfall des 3,215 MeV-Zustandes zum 
Srundzustand siehe auch K. Maver, FuSnote 9 auf S. 601. (Erscheint in Kiirze.) 

40* 
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Ebenso schwierig lassen sich die in Fig.1 angegebenen «-emittieren: 
den Niveaus von 1,663 MeV (E, =9,4902 MeV, 1, =0,38-10 8), 2,138 MeV 
(E, =9,9650 Mev, ,=1,06- 107%) und 2,268 MeV (E,= 10,0932 MeV 
N, = 0,36» 10-8) einordnen, die sich aus den Rutherfordschen «-Grupper 
unter der Voraussetzung ergeben, daB diese Niveaus durch «-Emissior 
zum Grundzustand von Pb#!°(RaD) iibergehen. 

Diese drei «-Gruppen lassen sich hingegen zwanglos in das Zerfalls- 
schema einordnen, wenn man sie als a-Ubergange der 2,438 MeV-. 
3,046 MeV- und 3,215 MeV-Zustande zu den beiden ersten von MAYER- 
KuckuK? (s. Fig. 1) gefundenen angeregten Zustanden des Pb”#°(RaD) 
ansieht (s. Fig. 3). Die energetische Ubereinstimmung mit MAYER- 
KUCKUK ist sehr gut (MAYER-KUCKUK: 0,783 +0,010 MeV und 1,080 + 
0,015 MeV, diese Arbeit: 0,778 MeV und 1,077 MeV). Jedoch 1aBt sich 
die Existenz des Niveaus von 1,663 MeV (£,=9,4902 MeV) wegen der 
Vielzahl von K- und L-Konversionslinien im Energiebereich ~ 1,7 MeV 
nicht eindeutig ausschlieBen. 

Aus dem Verzweigungsverhaltnis der «-Ubergange in den Grund- 
und in den ersten angeregten Zustand von Pb?!°(RaD) ergibt sich, daf 
die absolute Ubergangswahrscheinlichkeit fiir den «-Zerfall in den an- 
geregten Zustand um den Faktor A =15 bis 30 zu groB ist, wenn man 
fiir den Radius R des Endkernes im angeregten Zustand den gleichen 
Wert wie fiir den Grundzustand voraussetzt. Dabei ist zu beriicksich- 
tigen, da fiir den «-Ubergang in den angeregten Zustand des Tochter- 
kernes mehrere Drehimpulsinderungen AJ* méglich sind. Eine ,,Be- 
vorzugung des «-Uberganges um den Faktor A =15 bis 30 erfordert 
eine VergréBerung von R im angeregten Zustand um 9% gegeniiber 
dem Wert des Grundzustandes von Pb?#!°(RaD), falls der Endkern im 
angeregten Zustand als kugelf6rmig angesehen wird. Nach der empiri- 
schen Regel von AsARO und PERLMAN?! iiber die Behinderung H = A 
von «-Ubergangen in den angeregten Zustand des Tochterkernes 

log H =aZ—b 
(Z Ordnungszahl, a und 6 Konstanten) extrapoliert man auf eine ,,Be- 
vorzugung’‘ um den Faktor A w 45. 

Das 3,215 MeV-Niveau kann auch durch «-Zerfall zum ersten an- 
geregten 0,778 MeV-Niveau des Pb#°(RaD) zerfallen, wobei die Zer- 
fallsenergie identisch ist mit der des «-Zerfalls des 2,438 MeV-Zustandes 
zum Grundzustand von Pb#!°(RaD). (Deshalb ist in Tabelle 2 die 
a-Intensitatsangabe des 2,438 MeV-Zustandes in Klammern gesetzt. 
Ebenso die Intensitatsangabe fiir den y-Zerfall dieses Zustandes, weil 
ein y-Zerfall des 3,046 MeV-Zustandes von 2,437 MeV zum 0,609 MeV- 
Zustand méglich ist.) Da ein «-Zerfall des 3,215 MeV-Zustandes zum 

*1 Asaro, F., u. I. PERLMAN: Phys. Rev. 91, 763 (1953). 
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Grundzustand von Pb2°(RaD) nicht vorkommt, mu8 dieser paritits- 
verboten sein. 


Systematik der a-emittierenden Niveaus. Bereits RUTHERFORD! ver- 
suchte, samtliche (x-emittierende und nicht-x-emittierende) Zustande 


Anregungsenergie 


0 1 2 3 4 Bi 


ie, 


Fig.4. Systematik der a-emittierten Zustande (einschlieBlich Grundzustand) von Po?!4(RaC’), die durch 
y-Emission zum Grundzustand von Pb*!°(RaD) zerfallen. Ordinate: Anregungsenergie E; Abszisse: Ganze 
Zahl n aus der Termfolge E=E,+nD, n=0, 1, 2,... 


Jes Po*!4(RaC’) nach einem Gesetz der Form 


zu ordnen. Aus dem Termschema des Po?!4(RaC’) (Fig. 3) folgt nun, 
laB sich die zum Grundzustand von Pb?4°(RaD) «-emittierenden Zu- 
tande des Po*4(RaC’) in streng aquidistante Termfolgen der Form 


Po Bat De A = Onl, Ques) 


‘inordnen lassen. Diese Termfolgen sind in Fig. 4 dargestellt. Die Ab- 
veichungen von der Linearitaét sind von der GréBenordnung 1 bis 2%. 
Nur beim zweiten «-emittierenden Niveau von 1,281 MeV, das in die 
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langste Termfolge gehért (bis 75), betragt die Abweichung von der 
Linearitat +5%. Die von der Weisskopfschen Theorie des «-Zerfalls 
in (5) gemachte Voraussetzung von aquidistanten Niveaus ist also 
formal streng erfiillt. Aus diesem Grunde wurde bei den Berechnungen 
von I in Tabelle 2 als Niveauabstand D—600 keV und D=190 keV 
gesetzt. 

Diese aquidistanten Termfolgen der «-emittierenden Niveaus lassen 
sich nicht ohne weiteres als harmonische Quadrupol-Vibrationen einer 
Kollektivbewegung interpretieren, denn direkte y-Zerfalle von héheren 
Niveaus zum Grundzustand sind nach dem ,,Unified Nuclear Model‘ 18 
verboten, weil sich die Vibrations-Quantenzahl nur um eine Einheit 
andern darf. 


In der Termfolge mit D609 keV zerfallt das 1,848 MeV-(2 +)- 
Niveau (7 =3) durch einen 1,238 MeV-M1-Ubergang zum ersten angereg- 
ten 0,609 MeV-(2-++)-Niveau. Dieser 1,238 MeV-Ubergang hatte, wenn 
er als reiner E2-Ubergang interpretiert wiirde, ein log T(E 2) =8,9, 
was einer kollektiven Ubergangswahrscheinlichkeit entsprechen wiirde. 
Im Sinne des ,,Unified Nuclear Model‘ ist dieser Ubergang bei Vibra- 
tionszustanden als M1-Ubergang verboten, ebenso ist er als Vibrations- 
Doppelquanten-£ 2-Zerfall verboten und darf nicht kollektiv beschleu- 
nigt sein. Als Ein-Teilchen-M 1-Ubergang kann er héchstens eine EF 2- 
Beimischung haben. NIELSEN”? schlieBt aus dem K/L-Konversionsver- 
haltnis mit Hilfe der Slivschen Korrekturen fiir endliche Kernausdeh- 
nung auf einen M 1-Ubergang. 


Der 1,408 MeV-Kaskadenzerfall des 2,017 MeV-(2 +-)-Zustandes zum 
0,609 MeV-(2 +)-Niveau kann statt M1- auch als E2-Ubergang inter- 
pretiert werden. Die normierte y-Zerfallswahrscheinlichkeit betragt 
dann log T(E 2) 8,6; dieses ist von der gleichen GréBe wie der ,,be- 
schleunigte‘‘ E 2-Zerfall des 0,609 MeV-Niveaus und ist um den Faktor 10 
groBer als die normierte y-Zerfallswahrscheinlichkeit des direkten Ein- 
Teilchen-E2-Zerfalls des 2,017 MeV-Niveaus zum Grundzustand 
(log 1B 2) = 7,6). 

Das Energieniveauverhaltnis (Energy Level Ratio) des 2,017 MeV- 
(2 +)-Zustandes zum 0,609 MeV-Niveau betragt 3,31. Dieses laBt sich 
nicht ohne weiteres deuten als Konsequenz einer kollektiven Rotations- 
bewegung im Sinne des ,,Unified Nuclear Model‘, selbst wenn der 
1,408 MeV-Ubergang ein reiner ,,beschleunigter“ E 2-Ubergang ist. Das 
folgt daher, da erstens der 2,017 MeV-(2+-)-Zustand als kollektives 
Rotationsniveau ein (4-+-)-Zustand sein miBte, und daB zweitens das 
Energieniveauverhaltnis nach der kollektiven Theorie und den bisherigen 


22 NIELSEN, K.O., O. B. NIELSEN u. M. A. WaGGonER: Nuclear Phys. 2, 476 
(1956/57). 
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experimentellen Ergebnissen fiir die Massenzahl 4 =214 nicht 3,33 
sondern <2,8 sein sollte}8. 


Ich danke Herrn Prof. O. Haxer und Herrn Prof. J. H. D. JENSEN fiir wert- 
volle anregende und férdernde Diskussionen. 


Anmerkung bei dey Korrektur: Nach Drucklegung dieser Arbeit erschienen zwei 
weitere experimentelle Beitrage zum Termschema des Po2!4(RaC’). 


In einer Untersuchung iiber y-Ubergange geringer Energie aus dem Energie- 
bereich oberhalb 2,4 MeV kommen DzeELeEpoy, B.S., S.A. SESTOPALOVA und 
. UCHEVATKIN (Nuclear Phys. 5, 413 (1958) ] zu Ergebnissen, die in guter Uberein- 
stimmung mit unseren Messungen stehen®. 

BisHop, G.R. [Nuclear Phys. 5, 358 (1958)] fiihrte y-y-Koinzidenzmessungen 
am Po?!4(RaC’) durch, und kommt bei einigen Niveaus zu den in Fig. 3 geforderten 
pinzuordnungen, sofern sich bei der geringen Energieauflésung des Szintillations- 
ahlers die y-Linien gut trennen lieBen. Leider werden von BisHop die MeBergeb- 
nisse mehrerer oben zitierter Autoren nicht diskutiert. 

Weiterhin wird in Kiirze eine mit guter Energieauflésung vorgenommene 
alyse des y-Spektrums des Po*!#(RaC’) von K. Maver, Max-Planck-Institut 
elberg, erscheinen (s. FuBnote * auf S. 609 und FuBnote 9 auf S. 601). Die 


_= Fils 4 =a ee 
Gah bree vw 57 , be 
mee 190 YET <t io iic : ad gti a its iwi pire hi id MOC IAL Sor rE 
Sit iw Seni wetitcndA geubnoswadA 1 hits Ga amAé OOO 
' opis a fingin Blt yok npborasta 1 ib i mohtah jenhdtpmou2  asitod 
a 


rent isis erbnsinni fs! | i tke dierw\ ath hast nes 
ial gob, nistefauw ebasrro, mora anh sdisid 
taspsapn Hea gonaiiierss foi txtoned . 
44 ab kr ang viradd quia ttob aad 

¥ suxh) doutaye ein pig 


ronda eer 
abc od 


oe 
oan 
es 
, oS ao 
i 
‘ = ~ 
f 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 150, S. 614—631 (1958) 


Aus dem Institut fiir Experimentalphysik der Universitat Kiel 


Die Linienprofile 
thermisch angeregter Heliumlinien* 


Von 
H. WULFF 
Mit 9 Figuren im Text 


(Eingegangen am 11. September 1957) 


In einem thermisch leuchtenden He-Plasma (T = 30000°; , = 3-10!®cm73) werden 
die Profile der verbreiterten He- und Het-Linien sowie Seriengrenzkontinua ge- 
messen. Die Het-Linie 44686 verbreitert nach der Holtsmarkschen Theorie. 
Auch die Profile der He-Linien AA = 4922, 4472, 4358 und 4026 A kénnen nach der 
statistischen Theorie gedeutet werden. Andererseits sind die Linien AA = 5016, 
4713, 4121, 4048, 3965 und 3889 A iiberwiegend durch StoBdampfung verbreitert. 
Die Seriengrenzen riicken infolge der Linienverbreiterung nach langen Wellen hin 
vor. Aus der Beziehung von INGLIS-TELLER la4Bt sich in einfachster Weise der 
Elektronendruck bestimmen. 


I. Experimenteller Teil 
a) Das Entladungsrohr und die Technik der Impulsentladung 


Fiir die thermische Anregung des Heliums werden hohe Temperatu- 
ren benotigt, die groBe elektrische Leistung erfordern. Man wird daher 
zweckmaBigerweise Impulsbetrieb wahlen, bei dem Stromstarken von 
1000 Amp und dariiber zur Anwendung kommen kénnen. Bei derartig 
hohen Stromstarken diirfen die Elektrodenoberflaéchen nicht zu klein 
sein, damit die Zerstaubung des Elektrodenmaterials in maBigen Grenzen 
bleibt. Aus diesem Grunde wurde ein der Fig.1 entsprechendes Rohr 
benutzt. Die Erweiterung des Rohrquerschnittes vor den Elektroden 
hat dort eine Erniedrigung der Stromdichte und damit der Temperatur 
zur Folge, wodurch eine Verunreinigung des Heliumplasmas durch das 
Elektrodenmaterial vollstandig vermieden wird. Ein solches Rohr kann 
die erforderlichen Stromstarken im Impulsbetrieb vertragen, wenn die 
Dauer der Einzelimpulse etwa 10? sec bei einer Impulsfolgefrequenz von 
2min™ nicht tibersteigt. Andererseits darf die Entladungszeit 10~4sec 
nicht unterschreiten, da sonst die Einstellzeit stationarer Bedingungen 
nicht mehr klein gegen die Beobachtungszeit ist. Deswegen wurde eine 
Entladungszeit von 7-10-4sec gewahlt. Die erforderlichen Strom- 
impulse lieferten zwei Kondensatorbatterien, die bis zu einer Spannung 


* Die Arbeit wurde von der General Electric Research Laboratory, Schenectady, 
New York, USA, in gro®ziigiger Weise unterstiitzt. 
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von 5,5 kV aufgeladen wurden (s. Fig. 2). Die Ziindung erfolgte durch 

Kurzschlu8 der Ziindfunkenstrecke mit einem Hochfrequenzfunken. 
Fiir eine stationare Bogenentladung ist ein gleichbleibender Ent- 

ladungsstrom erforderlich. Dieser wurde in hinreichender Naherung mit 


Elektroden 


—¥=—=N 


Glasstab 


a 


Fig.1. Das Entladungsrohr. Die wassergektihlten Elektroden sind aus Reinaluminium gefertigt. Quarz 

und Aluminiumteile sind mit einem durch Polymerisation hartenden Kunstharz verbunden (Araldit). Das 

Volumen ist abgeschlossen. Der Glasstab verringert das Kaltvolumen. Durch das Planfenster wurde ,,end-on“‘ 
beobachtet 


der aus Fig. 2 ersichtlichen Schaltanordnung erreicht. Dabei tiberlagert 


sich der Strom der RC-Entladung des einen Kreises mit der gedampften 
Schwingung des zweiten Kreises. Da die nach dem ersten Nulldurchgang 


JKR ladewiderstand 


Fig. 2. Schaltschema fiir die Impulsentladung 


des Stromes auftretende Spannung zur erneuten Ziindung nicht aus- 
reicht, wird die zweite Halbwelle unterdriickt, wie man aus dem Oszillo- 
gramm (Fig. 3a) erkennt. Ob ein solcher Entladungsstrom tatsachlich 
stationare Entladungsbedingungen zur Folge hat, laBt sich erkennen, 
wenn man die Lichtemission des Plasmas zeitlich auflést. Hierzu wurde 
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das mit Filtern monochromatisierte Licht der Entladung auf eine Photo- 
zelle gegeben und der dadurch ausgeléste Photostrom oszillographisch 
aufgenommen (s. Fig. 3b). Aus dem Oszillogramm des Photostroms bei 
der Wellenlange einer wegen ihrer hohen Anregungsenergie sehr tempe- 
raturempfindlichen He II-Linie (A = 4686 A) kann geschlossen werden, 

daB die Temperatur hinreichend 

konstant bleibt. Da der Photostrom 


* einer He I-Linie der GréBe N2/T? 

(N, Elektronendichte) proportional 

t ist*, lassen entsprechende Oszillo- 
Yre/ gramme den Schlu8 zu, daB auch N, 


hinreichend konstant ist. Insgesamt 

diirfte die Anderung von N, wahrend 

der Zeit, in der ein konstanter Strom 
eege flieBt, sicher nicht gr6Ber als 10% 
i—> sein. 


8 
~ 


b b) Die Aufnahme der Spektren und 
das Verfahren threr Auswertung 


Fiir die Aufnahme der Spektren 
im sichtbaren Bereich standen ein 
Steinheil 3 - Prismen - Glas- Apparat 
mit einer Lineardispersion von 
19,5 A/mm bei 5000 A und 6,5 A/mm 
bei 4000A sowie ein Rowland-Gitter 
0 (a INRSECes . : C 
rea 4 in Paschen-Aufstellung mit einer 
Fig. 3a u.b. a Oszillogramm des tatsachlichen Lineardispersion in der zweiten 
Stromverlaufs. b Photostrom der H I-Linie AR : : 
A= 5876 A. Die Schwankungen des Flacheninhal- Ordnung von 1,28 | mm im Gitter- 
tes unter der Kurve lagen unter der MeBgenauig- ij j 
keit von 2 bis 3%. Die Form des Daches zeigte gegenpunkt pint Verfiigung. Die 
geringe Schwankungen Aufldésung der Spektralapparate War 
so groB, daB es in keinem Falle 
noétig war, die Verzerrung des Linienprofils durch den Apparat zu be- 
riicksichtigen. Die Seriengrenzen im UV-Gebiet wurden mit einem 
Steinheil 1-Prismen-Quarz-Apparat mit einer Lineardispersion von 
12 A/mm bei 3000 A aufgenommen. 


2] 


* Die Gesamtintensitat einer He I-Linie aus optisch diinner Schicht ist 
if I(A) dA = CN, exp =e x . Kombination mit der Saha-Gleichung ergibt sh L(A) dd= 
co Ne exp had (Xo,n—Xo) 
T? kT 


. Bei den hier in Betracht kommenden Temperaturen ist 


kT23(X%o—Xo,n), und die relative Anderung der e-Funktion ist gegeniiber der 
relativen Anderung von T§ ou vernachlassigen. (y) , Anregungsenergie, ¥) Ionisa- 
tionsenergie, N, Anzahl neutraler Teilchen im cm’), 
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Zur Festlegung der Schwarzungskurve wurde das durch Stufenfilter definiert 
abgeschwachte Licht der Entladung selbst verwendet. Bei Gebrauch der Prismen- 
apparate war das Filter vor dem Spalt, bei Verwendung des Rowland-Gitters vor 
der Platte angebracht. 

Die Photometrierung der Linien geschah mit einem ZeiB-Schnellphotometer, 
fiir die Seriengrenzen wurde ein Registrierphotometer benutzt. 

Um die Verschiebung der thermisch angeregten Heliumlinien genau messen zu 
kénnen, wurden nacheinander in demselben Entladungsrohr eine thermische Ent- 
ladung und eine GeiBler-Entladung gebrannt. Die optische Anordnung blieb un- 
verandert. Bei Verwendung der Prismenapparate sind wegen der Kriimmung der 
Spektrallinien das thermische Spektrum und das GeiSler-Spektrum uberlagert 
worden. Die Priifung der gleichmaGigen Ausleuchtung erfolgte durch Aufnahme 
des Spektrums ohne Filter. 

Das Multiplett bei A= 5876 A (D,-Linie) erscheint bei Anregung im 
GeiBler-Rohr in zwei Komponenten aufgelést. Bei thermischer Anregung 
des He-Plasmas verschmilzt das Multiplett zu einem Komplex, der nun 
Selbstumkehr zeigt. Deshalb wurde von einer Auswertung dieser Linie 
Abstand genommen. Auch die anderen Multipletts des Triplettsystems 
erscheinen nicht aufgelést und werden im folgenden wie einzelne Linien 
behandelt. 


II. Temperatur, Ionisationsgrad und Elektronendichte 
des Heliumplasmas 


a) Die Beeinflussung der Heliumanregung und der Temperatur 
des Heliumplasmas durch Fremdgase 


Wie bekannt, liegen die Anregungsspannungen des Heliumatomes 
gegeniiber denjenigen anderer Atome extrem hoch. Daher iibernehmen 
leicht Verunreinigungen die Anregungsenergie von den Heliumatomen, 
wobei sie gleichzeitig wegen leichterer Elektronenabgabe die Tempe- 
ratur des Plasmas herabsetzen. Eine ausfiihrliche Diskussion unter- 
schiedlicher Mischungsverhaltnisse von Helium mit verschiedenen Ver- 
unreinigungen laBt erkennen — wie dies auch a priori zu erwarten war 
— da8, um eine Anregung des Heliums zu erhalten, die Teilchendichte 
der Verunreinigungen wesentlich kleiner sein muB als die im Plasma 
gewiinschte Elektronendichte. Damit war auf die Reinheit des ver- 
wendeten Heliums entscheidendes Gewicht zu legen. 


b) Bestimmung der Temperatur und des Ionisationsgrades 
Die Temperatur wurde aus dem gemessenen Intensitatsverhaltnis 
der He II-Linie 1= 4686 A und der He I-Linie 2=4713 A ermittelt. 
Fiir beide Linien lieB sich nachweisen, daB sie aus optisch diinner Schicht 
emittiert wurden. Damit konnten die hierfiir giiltigen Bezeichnungen 
fiir die Linienintensitaten als Funktion der Temperatur herangezogen 
werden. 
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Unter Benutzung der Werte fiir die Ubergangswahrscheinlichkeiten 
A seas = 1.43 «108 sec? und A413 =3,3 - 108 sec? der statistischen Ge- 
wichte der oberen Terme g};=32 und g;=3, der Anregungsspannungen 
x= 51eV und 7; = 23,9eV sowie der Elektronendichte N, = 3 - 40.cme2 
ergab sich aus dem experimentell ermittelten Verhaltnis der Linien- 
intensitaten von 0,69 eine Temperatur von 


T = 30000° K + 1500°K. 


Messungen an dem Linienpaar He II A=3203 und He I A= 3187 A er- 
gaben nach der gleichen Methode die gleiche Temperatur. Die Tempe- 
raturbestimmung ist wegen der groBen Differenz der Anregungsenergien 
beider Linien recht genau, man erhalt jedoch nur einen Mittelwert der 
Temperatur iiber die Entladungszeit eines Impulses. Schatzungsweise 
betrug die Temperaturanderung wahrend eines Impulses maximal 
+1500° K. Dagegen konnte der obige Mittelwert der Temperatur tiber 
viele Impulse konstant gehalten werden. Die Messungen erfolgten stets 
an einer mittleren Zone des Entladungskanals, deren GleichmaBigkeit 
mit der sehr temperaturempfindlichen He II-Linie 4686 A an Hand von 
stigmatischen Aufnahmen iiberpriift wurde. 

Nach Division der Saha-Gleichung fiir Helium durch den Elektronen- 
druck N, ergibt sich das Verhaltnis der Anzahl der einfach ionisierten 
Teilchen zur Anzahl der neutralen Teilchen zu 


Nae "9 Nias 
xe ne = 140. 
He He 


Dem entspricht ein Ionisationsgrad von 


Neate seaddout 99.3% 
Ng. + Mae 144 cacti 


Man bestatigt nachtraglich aus der Saha-Gleichung fiir einfach 
ionisiertes Helium, daB das Helium nicht nennenswert zweifach ionisiert 
ist (N**/N* 1073). 

Das Helium ist also praktisch vollstandig einfach ionisiert. Wie die 
Temperaturbestimmung ist dieses Ergebnis von dem genauen Wert der 
Elektronendichte relativ unabhangig. 

Unter Zugrundelegung der soeben ermittelten Werte von Tempe- 
ratur und Ionisationsgrad des Plasmas soll im folgenden die Elektronen- 
dichte bestimmt werden. 


c) Bestimmung der Elektronendichte 
Um die Elektronendichte bestimmen zu kénnen, schematisieren wir 
die Verhdltnisse im Entladungsrohr so, da8 wir annehmen, es giibe 
wahrend der Entladung nur zwei Zonen einheitlicher Temperatur, 
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namlich das ,,Brennvolumen“ mit der Temperatur 7; und das ,,Kalt- 
volumen” mit der Temperatur 7. Das Brennvolumen ist das Volumen 
zwischen den Elektroden. Es wurde aus der Geometrie des Rohres be- 
rechnet und betragt x - V, wenn x der Bruchteil des Gesamtvolumens V 
ist. Das Kaltvolumen ist das iibrige Volumen, also die Differenz zwischen 
dem Gesamtvolumen V und dem Brennvolumen, und betragt (1—x)-V. 
V wurde mit Hilfe der Beziehung #-v—=const durch Vergleich mit 
einem bekannten Volumen ermittelt. Bezeichnen wir noch die Teilchen- 
zahl pro cm* im Brennvolumen mit N,, im Kaltvolumen mit Nx und 
bei Zimmertemperatur im Rohr mit N;, so ist die Bilanz der Teilchen- 
zahl wahrend der Entladung gegeben durch die Gleichung 


(Say VieNy ao Ng = Nev aa oN (1) 


Die linke Seite dieser Gleichung gibt die Anzahl der Teilchen im 
Kalt- und Brennvolumen an. Das erste Glied der rechten Seite liefert 
die Teilchenzah] im Gesamtvolumen bei Zimmertemperatur, das zweite 
Glied beriicksichtigt die Vermehrung dieser Teilchenzahl durch Ionisation 
im Brennvolumen. Wir setzen nun voraus, daB im Entladungsrohr 
Druckgleichgewicht herrscht. Dann ist p=Ng-k- Tk=Npg-kh- Typ 
oder Nx/Nz = T;/Tx =O. Eliminiert man mit dieser Bezichung Nx aus 
Gl. (1) und lést nach Ng auf, so ergibt sich 


Nz + «-N, 
= é 2 
3-6-4 #(@),. (2) 


Entsprechend einem Druck von 68 Torr betragt Nz bei Zimmer- 
temperatur N;=2,23-10!8cm™’. Dieser Wert ist groB gegen jeden 
moglichen Wert von N,. Da x kleiner als 1 ist, darf daher x - N, gegen- 
iiber N, vernachlassigt werden. Da weiterhin 7, viel gréBer als Tx, also 
T;/Tx =O groB gegen 1 ist, kann im Nenner von Gl. (2) 1 gegen © ver- 
nachlassigt werden. Somit gilt 

Nz 
Nz = O(1—*) . (3) 

Mit N;=2,23 - 1018 cm-*, T, =30000° K, Tx =Tz = 295° K (O = 102) 
und x=0,66 ergibt sich Nz = 6,4 - 10'® cm~*. Wegen der praktisch voll- 
standigen Ionisation ist Nz =2N, und somit N, =3,2 + 10" cm”. 

Um den Fehler dieses Ergebnisses zu erhalten, diskutieren wir zunachst den 
Einflu® der vorgenommenen Schematisierung. Die Einteilung in Kalt- und Brenn- 
volumen ist dadurch gerechtfertigt, daB das Kaltvolumen das sehr enge, etwa 1mm 
breite Volumen zwischen den Elektroden und dem Quarzkegelmantel darstellt. 


Dieses wird — wie eine Abschatzung zeigte — wahrend der Brenndauer von 
10-3 sec durch Warmeleitung praktisch nicht erhitzt. Daher konnten wir ip =t7= 


295° K setzen. 
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: ss . Soy 
Da das Brennvolumen doppelt so groB wie das Kaltvolumen ist € ees 2), 


wird die Teilchendichte im Kaltvolumen wahrend des Brennens gegentiber det 
Dichte bei Zimmertemperatur etwa verdreifacht, also 7+ 10!%cm™?. Zur Abschat- 
zung des Fehlers, der in der Annahme einer einheitlichen Temperatur des Brenn- 
volumens liegt, nehmen wir an, daB das halbe Brennvolumen eine Temperatur 
von nur 15000° K habe. In diesem Bereich befanden sich dann etwa 2 - 6,4 + 1078 
Teilchen im cm’. Es mii®ten dazu 6,4: 1016 -4- Vz Teilchen aus dem Kaltvolumen 
in das Brennvolumen tibergetreten sein. Bei einer Teilchendichte im Kaltvolumen 
von 7:10!8cm-3 nadhmen die 6,4: 1018-4: Vp=6,4:101%-Vx Teilchen bei der 
Temperatur des Kaltvolumens einen Raum ein, der nur rund 1/;9, des Kaltvolumens 
ausmacht. Die GréBe (1 — +) wiirde also rund um 1% anwachsen. 

Die schematische Einteilung des Gesamtvolumens in Kalt- und Brennvolumen 
diirfte somit gerechtfertigt sein. Uberdies miissen sich die méglichen Fehler von O 
und (1—*) zum Teil gegenseitig aufheben, da © nur kleiner, (1 — ¥) nur gréBer 
werden kann. Wir schatzen daher, daB der Fehler einschlieBlich des durch die Be- 
stimmung des Kaltvolumens (1— 4%) + V verursachten Fehlers + 20% nicht tiber- 
steigt. 

Wir bemerken noch, daB das soeben durchgefiihrte Verfahren der 
Elektronendichtebestimmung der erste Schritt eines Iterationsverfahrens 
ist. Mit der Elektronendichte nullter Naherung von 3 - 10!® cm~? wurde 
die Temperatur aus dem Intensitatsverhaltnis der Linien bestimmt. Mit 
dieser Temperatur ergab sich dann nach Gl. (3) als erste Naherung 
N,=3,2-10'® cm’, ein Wert, der sich bereits innerhalb der Fehler- 
grenzen mit dem Wert nullter Naherung deckt*. 

Weitere von obigen Verfahren unabhangige Elektronendichtebestim- 
mungen ergeben sich aus der Anwendung der Linienverbreiterungstheo- 
rien im folgenden Abschnitt ITI. 


III. Die Anwendung der Theorie der Linienbeeinflussung 
auf die Heliumlinien 


a) Bestimmung der Elektronendichte 
aus dem Vorriicken der Seriengrenzkontinua 


Ubersicht. Die Mikrofelder von Ionen und Elektronen bewirken, daB 
die hohen Serienglieder so stark verbreitern, daB sie vor der theoretischen 
Seriengrenze mit moo verschmelzen (m = Hauptquantenzahl des 
oberen Terms der Linien). Die Seriengrenze wird also vorverlegt. Unter 
der Voraussetzung der Wasserstoffahnlichkeit der letzten Serienglieder 
1aBt sich nach O.R. Ineiis und E. TELLER (?, S. 325) die Elektronen- 
dichte des Plasmas aus dem letzten getrennt erkennbaren Serienglied 
abschatzen. INGLIs und TELLER setzen dazu 


3 2 rire? } 

cap Cg Nett eae en 

ly ‘Seong 2 Tani (4) 
* Der in der nullten Naherung benutzte Wert von N, ist fiir das Verfahren ohne 

wesentliche Bedeutung. 


1 UnsoLp, A.: Physik der Sternatmospharen, 2. Aufl. Berlin: Springer 1955. 
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Darin bedeuter 3ohrscher radius 
= - 1 4 Bohrscher Atomradius, 7,, Hauptquantenzahl des 
ae erms der letzten getrennt erkennbaren Linie, e Elementar- 

adung, & mittlere Feldstairke der Mikrof ; 
g, & mittlere Feldstarke der Mikrofelder am Ort des Leuchtatoms. 


25? — nip 

| jl 

¥ 5 e irraey co=7 
OS Te 


Fig. 4. Der Verlauf der Seriengrenzkontinua fiir die He I-Serien 2?P—mn°D und 21S —n1P 


| 
| 
5 
255 — nip 


5 Hell: Fowler -Serie 6 
v= 4Rye (1/3?- 1/n?) 


Fig. 5. Der Verlauf der Seriengrenzkontinua fiir die He I-Serie 23S —n*P und die Fowler-Serie He II 
1 1 
feizq sce 


Die linke Seite stellt die Energie des Atomdipols im Felde F dar. Die 
rechte Seite ist die halbe Energiedifferenz zwischen der Energie des 
Terms mit der Hauptquantenzahl ,, und der Energie seiner beiden 
benachbarten Terme. Die Elektronendichte N, ergibt sich indem man 
in Gl. (4) F durch die aus der Statistischen Theorie hergeleitete Bezie- 


hung F =3,7-e- Nj} ersetzt. 
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Resultat. In der Serie 23P—n®D (Fig. 4) ist als letztes getrennt 
erkennbares Serienglied mit Sicherheit die Linie mit »=7 vorhanden. 
Die durch 21S — 5!P iiberdeckte Linie mit » =8 scheint angedeutet zu 
sein. In der Serie 21S — n1P (Fig. 4) ist die Linie mit m = 6, in 23S — 1? P 
die mit m =7 sicher noch getrennt erkennbar. Der aus der Serie2!S — n1P 
folgende Wert n,, = 6 muB als unsicher gelten, da diese Serie sehr schwach 
ist und das siebente Serienglied wahrscheinlich aus diesem Grund nicht 
mehr in Erscheinung tritt, wie es auch in der Fowler-Serie (Fig. 5) der 
Fall ist. 


Nach INGLIs und TELLER ergibt sich fir ,,=7 N,=4,2 - 10'* cm 
und fiir ,, = 8 N=1,5 - 10!6 cm™ und somit das.Mittel N, =3 - 1016cm™. 

Die Fowler-Serie erfordert eine besondere Bemerkung. Da ihr 
6. Glied schwacher ist als das 6. Glied der Serie 2*S —n3P, treten das 
7. und die weiteren Glieder nicht mehr aus dem Kontinuum der He I- 
Serien und der frei-frei-Ubergange hervor. Der weite Abstand des 5. und 
6. Seriengliedes gegeniiber den analogen Linien von 23S —n3P lassen 
aber erkennen, daB die Verschmelzung erst bei relativ hohen Serien- 
gliedern erfolgt. Tatsachlich hat man — unter Zugrundelegung des 
Wertes N, =3 - 10!® cm — eine Verschmelzung auch erst beim 10. oder 
11. Glied zu erwarten, wie eine Erweiterung der Inglis-Teller-Beziehung 
auf wasserstoffahnliche Ionen der Kernladungszahl Z = 2 zeigt. 


Nachdem wir im Vorstehenden die Verschmelzung der hohen Serien- 
glieder zur Elektronendichteabschatzung benutzt haben, wollen wir uns 
nun der Anwendung detaillierterer Theorien zuwenden. 


b) Allgemeines zur Theorie der Linienverbreiterung 
und Linienverschiebung® 


Die allgemeine Theorie der Linienverschiebung und der Linienver- 
breiterung ist nur in ihren Grenzfallen, der statistischen Theorie und der 
StoBdampfungstheorie, praktisch anwendbar. In der statistischen 
Theorie wird angenommen, da8 das strahlende Teilchen standig unter 
dem Einflu8 der quasistatischen Felder von Mikroteilchen steht. Unter 
Beriicksichtigung der statistischen Verteilung der Felder entsteht so die 
Linienkontur. Die StoBdimpfungstheorie hingegen idealisiert den Stér- 
vorgang als StoB, der in vernachlassigbar kurzer Zeit die ungestérte 
Ausstrahlung unterbricht. Die Fourier-Analyse dieser statistisch zer- 
hackten ungestérten Strahlung liefert die Linienkontur. In einem Plasma 
der hier untersuchten Art ist die Stérung ganz tiberwiegend auf Stark- 
Effekte zuriickzufiihren, die durch Mikrofelder von Ionen und Elektronen 
hervorgerufen werden. 


2 Wegen aller Einzelheiten verweisen wir auf!, Dort finden sich zahlreiche 
Hinweise auf die Originalliteratur. 
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Das Ubergangsgebiet beider Verbreiterungstheorien wird durch eine 
,,Grenze’" Aw, gekennzeichnet, die im Falle linearen Stark-Effektes 
durch die Beziehung 


Aw, 2m°.Cy’ (5) 


im Falle quadratischen Stark-Effekts durch die Beziehung 


Svt \§ 
Aw, =(— a (6) 
gegeben ist (?, S. 312)8. 

Aw,, die Grenze, bedeutet den Frequenzabstand des Ubergangs- 
gebietes von der unbeeinfluBten Linie in Kreisfrequenzeinheiten, v die 
Relativgeschwindigkeit von gestértem Teilchen und Stérteilchen und 
C; und Co die Stark-Effekt-Konstanten. 

Wegen des Auftretens von v in den obigen Ausdriicken ist die Lage 
des Ubergangsgebietes fiir Ionen und Elektronen als Stérteilchen ver- 
schieden. Die StoBdaimpfungstheorie ist zustandig im Bereich der un- 
beeinfluBten Linie bis zur Grenze, die Statistische Theorie entsprechend 
im Bereich auBerhalb der Grenze. 


Bei geniigend kleinen Elektronendichten sind die Linien meist so 
schmal, daB sie fiir Elektronen und Ionen im Bereich der StoBdampfungs- 
theorie liegen*. Ihre Verbreiterung geht dann im Falle linearen Stark- 
Effekts proportional 1/v, im Falle quadratischen Stark-Effekts propor- 
tional v?; im ersten Falle haben also die Ionen, im zweiten die Elektronen 
den relativ gréBeren EinfluB. Es ist daher wahrscheinlich — zumindest 
stellt es eine plausible Arbeitshypothese dar —, daB der dominierende 
EinfluB der Ionen bzw. der Elektronen auch dann erhalten bleibt, wenn 
die Elektronendichte so groB ist und demzufolge die Linien so breit sind, 
daB sie hinsichtlich ihrer Beeinflussung durch Ionen im statistischen 
Bereich liegen**. Mit anderen Worten: In erster Naherung kann bei 
linearem Stark-Effekt der Einflu8 der Elektronen, bei quadratischem 
Stark-Effekt der EinfluB der Ionen vernachlassigt werden (s. dazu auch?, 

-§S. 322 und 327). Die nachfolgend beschriebenen Messungen bestatigen 
die Richtigkeit dieser Uberlegungen. 

Wir werden zuniichst eine Linie des ionisierten Heliums untersuchen 
und uns dann den Linien des neutralen Heliums zuwenden. 


* Die eventuelle konkurrierende Doppler-Verbreiterung ist in diesem Zu- 
-sammenhang nicht von Interesse. 

*x*x Nach Gl. (5) und (6) liegt der statistische Bereich fiir Ionen sehr viel naher 
an der unbeeinfluBten Linie als der statistische Bereich fir Elektronen. 

3 Diese Klarung der Zustandigkeitsbereiche gelang 1940 unabhangig vonein- 
ander G. BuRKHARDT [Z. Physik 115, 592 (1940) ] und L. Sprrzer [Phys. Rev. 58, 
348 (1940) ]. 

Z. Physik. Bd. 150 41 
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c) Die wasserstoffahnliche He II-Linie = 4686 A 
A= 4686 A ist das erste Glied der Fowler-Serie, dessen Wellenlange 4 
durch die bekannte Beziehung ; =A Ky. (=: _ rd gegeben ist. Der 
Stark-Effekt dieser Linie ist vom linearen Typus und mit dem von H, 
vergleichbar. 


Das Ubergangsgebiet beider Verbreiterungstheorien liegt nach Gl. (5) 
fiir He-Ionen bei 0,3 A Abstand von der Linienmitte, fiir Elektronen weit 
auBerhalb der Linie. Die He-Ionen beeinflussen also die Linie auBerhalb 
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Fig. 6. Die ausgezogene Kurve stellt das nach der statistischen Theorie berechnete Profil von He II = 4686A 
dar. Die MeSpunkte sind als Kreuze eingezeichnet. « = A A/F, ist der auf die Einheit der Normalfeldstarke 
bezogene Abstand von der Linienmitte 


des Doppler-Kerns nach der statistischen Theorie, die Elektronen hin- 
gegen nach der StoBdampfungstheorie. Die Wirkung der Elektronen soll 
vernachlassigt werden (s. dazu IIIb). 


A. Unsétp# hat das Profil von A= 4686 A nach der statistischen 
Theorie berechnet. Das theoretische Profil enthalt implicite die Normal- 
feldstarke A) der statistischen Theorie, die mit der Elektronendichte 
durch die Beziehung F = 2,61 - e- Ni verkniipft ist. (A kann gedeutet 
werden als die Feldstarke, die dem mittleren Abstand zweier Stérteil- 


chen 7, entspricht: F, = a) ; 


Fy, wurde so gewahlt, daB das theoretische und das (auf f (A) dA=4 
normierte) experimentelle Profil méglichst gut iibereinstimmten (Fig. 6). 
Es ergab sich eine Normalfeldstarke von 43 kV/cm (+10%). Dem 
entspricht eine Elektronendichte von N,=3,9 - 1018 cm~3 (415%). 


4 Unsoip, A.: Z. Astrophys. 23,75 (1944). 
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ad) He I-Linien, die vorwiegend linearen Stark-Effekt zeigen: 
Die diffuse Singulett- und die diffuse Triplettserie 

A=4922A, 23P—41D, A=4472A, 23P—asp, 

A=4358A, 21P—51D, 4=4026A, 28P—538p. 


Der Stark-Effekt dieser Linien ist kompliziert. Da die oberen Terme 
und die den oberen Termen der Linien nachstbenachbarten Terme (hier 
die ,,Stérterme“ 4F bzw. 5F) relativ eng beieinanderliegen, geht die 
Umwandlung des Stark-Effektes vom quadratischen zum linearen Typus 
schon bei entsprechend kleinen Feldstaérken vonstatten. J.S. FostER® 


+ 


= 
kV/cm. 


— 20-46 
| 
| 
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-20 -5 -/0 —S 0 5 AXAE 
Fig. 7. Der Stark-Effekt der Linie 44922 A nach Foster. Bei 15 kV/cm geht der Stark-Effekt der Kom- 
ponente 2!'P —4!D vom quadratischen in den linearen tiber. Mit wachsender Feldstarke erscheinen ,,ver- 
botene‘‘ Komponenten. Bei 10, 40 und 100 kV/cm sind die relativen Intensitaten eingezeichnet und zwar 
die Intensitaten der o-Komponenten nach oben, die der 2a-Komponenten nach unten. Ftir die anderen in 
diesem Abschnitt behandelten Linien gibt es entsprechende Diagramme 


hat den Stark-Effekt dieser Linien im einzelnen berechnet und beobach- 
tet. Die Fig. 7 veranschaulicht als Beispiel das Verhalten der Linie 
A= 4922 A im elektrischen Feld. Die unter dem Einflu8 des Feldes 
hervortretenden ,,verbotenen‘’ Komponenten zusammen mit den er- 
laubten Ubergangen geben ein Aufspaltungsbild, das in groben Ziigen 
dem der entsprechenden Balmer-Linien, also H; und H, ahnlich ist. So 
fehlt z.B. bei den Linien A= 4922 A und A= 4472 A wie bei Hy die 
Mittelkomponente, die dagegen bei A= 4358 A und 4= 4026 A wie bei 
H, vorhanden ist. 

Wegen der offensichtlichen Schwierigkeit, die theoretischen Linien- 
profile zu berechnen, beschranken wir uns darauf, mit Hilfe der oben 
bereits ermittelten Werte der Elektronendichte das Profil der den Uber- 
gingen entsprechenden Balmer-Linien nach der statistischen Theorie 
zu berechnen und zu zeigen, daB diese Profile mit den Profilen der He- 
Linien vergleichbar sind (Fig. 8a—c). Die Heliumlinien liegen — wic 

5 Foster, J.S.: Proc. Roy. Soc. Lond. 117, 137 (1928). 
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Fig. 8 a—c (Unterschrift auf S, 627) 
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auch die Balmer-Linien — hinsichtlich der Stérung durch Ionen prak- 
tisch ganz im Bereich der statistischen Theorie, wovon wir uns an Hand 
einer Rechnung von A. UNsOLD iiberzeugten (4, S. 82 ff.). 

Der Berechnung der theoretischen Balmer-Profile legten wir die 
Normalfeldstarke Fj=39 kV/cm, die einer Elektronendichte N= 
3,2- 10'® cm™’ entspricht, zugrunde. 


H; selbst kann mit den Heliumlinien nicht verglichen werden (Fig. 8a) 


Da das Anregungsmaximum von H; bei etwa 17000° K liegt, ist die 


Linienintensitat wahrend des Stromabfalls am Ende des Impulses groB, 
also wahrend eines Zustandes, in dem Temperatur und die Elektronen- 
dichte niedriger sind als die aus den Heliumlinien ermittelten. Tatsdch- 
lich ergibt eine Abschatzung der Elektronendichte aus der Halbwerts- 
breite von H;, daB N.<7- 10% cm™ sein muB. 

Wir kehren zu den He-Linien zuriick. Bemerkenswert ist, daB auBer 
den verbotenen P—F-Ubergangen, die auch in Sternspektren beobach- 
tet werden, die P—P-Ubergiange in Erscheinung treten (Fig. 8a—c). 
Diese sind ebenfalls bei den auf 44922 A und A=4472 A folgenden 
Seriengliedern getrennt erkennbar, wahrend die P—F-Ubergange mit 
den erlaubten Ubergangen zu einem Komplex verschmelzen. 


e) He I-Linien, die vorwiegend quadratischen Stark-Effekt zeigen: 
Die Linien der Hauptserien und der scharfen Nebenserien 
A=5048A, 2!P—41S, A=—5016A, 215 —3!P, 
A=4713A, 23P—43S, A=4tarA, 2°P— 585, 
A=3965A, 215—41P, A=38890A, 23S —38P. 


Die in diesem Abschnitt behandelten Linien haben im Gegensatz zu 


den soeben betrachteten diffusen Linien quadratischen Stark-Effekt bis 


zu Feldstiarken, die héher, zum Teil wesentlich héher sind,als die aus der 


-Kontur der He II-Linie ermittelte Normalfeldstarke von [y= 43 kV/cm. 


Hinsichtlich der Stérung durch Elektronen liegen alle Linien im 


Bereich der Sto8dampfungstheorie (4a, liegt in der GréBenordnung von 


100 A). Bei StoBdimpfung durch quadratischen Stark-Effekt ergeben 


sich nach E. Lrnpuorm ° (s. auch!, S. 302ff.) die folgenden Zusammen- 


j 


y 


hange zwischen der ganzen Halbwertsbreite A 2q baw. der Verschiebung 


6 LinpDHOoLM, E.: Diss. Uppsala 1942. 


_ Fig. 8a—c. Die experimentellen Linienprofile (ausgezogen) der He-Linien 2A 4922, 4472, 4358 und 4026 A 
im Vergleich zu dem Profil der entsprechenden auf gleiche Gesamtintensitat normierten Wasserstofflinien 
j 


(letztere sind nach der statistischen Theorie fiir das experimentell ermittelte me berechnet) 
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Ady und der Elektronendichte 


Ady = 6,18 Chot N, (7) 
Ady = 5,33 — ChukN, (8) 


(c = Lichtgeschwindigkeit, C = Stark-Effekt-Konstante). 

Nach der Theorie erfolgt ein ,,StoB‘‘, wenn das Stérteilchen am 
Leuchtatom in einem Abstand vorbeifliegt, der von der GréBenordnung 
des WeiBkopfschen StoBradius gy ist (1, S. 301 ff.). Fiir quadratischen 


Stark-Effekt gilt 09 = (2). Beim StoB treten also Feldstarken 


von der GréBenordnung e/g} auf. Wir nennen e/g die ,, StoBfeldstarke’ Fy, 
und geben ihre Werte fiir die Linien dieses Abschnitts in Spalte 4 der 
Tabelle 1 an. 


| 
in cm in kV/cm | 
| 


Tabelle 1 
1 2 3 4 Dee 6 7 8 
i | Stark-Effekt- StoBfeld- Che | Term- | Adan j 3 
AinA Ubergang | Konstante C starke Fst | om | cour hi 9 N, in cm 


3889 | 2°S—3®P | 0,8-10-* |4,00-108 | 1280 | 537 | 2,9 | 3,6- 104 15% 
5016) 22S: 32P ) 355-40 * Fal47=10% | 760!) 104 9) 2°88) 2 410 ease 
3965 | 21S —41P |._36,5-40-* 10,31; 10" |. 350.| 40 4 2.9.1 0,5; 4016 15% 
4713, 22P— 48S 3,0°1074 | 14,65 - 108 919 | 2,0 | 4,2-109+15% 
8,4 

5 


| 
4121 | 23P—53S | 184-1074 |0,495-103) 450 | 454 | 2,2 | 3,4: 10! +15% 
5048 | 21P—41S Bo Or Aste 1O* [RNO7 > ie SOOM mire, 91, 5 oneal 


Die Werte der Stark-Effekt-Konstanten sind der unter ® zitierten Arbeit und 
der in der Z. Physik 66, 377 (1930) erschienenen Arbeit von K. SJ6GREN entnom- 
men. 


Wir betrachten zunachst die Linie A = 3889 A (Fig. 9a). Diese spaltet 
in diskreten Feldern bis zu 400 kV/cm nicht auf, sie wird nur verschoben. 
Fiir derartige Linien liefert die Theorie der Sto8dampfung stets sym- 
metrische Linienprofile (Dispersionsprofile). Die quasistatische Stati- 
stische Theorie dagegen ergibt auch fiir nicht aufspaltende Linien asym- 
metrische Konturen. Der Pfeil in Fig. 9a gibt wie in allen weiteren 
Figuren die Grenze zwischen der statistischen Theorie und der StoB- 
dampfungstheorie fiir He-Ionen an. Die Grenze fiir die Stérung durch 
Elektronen liegt weit auBerhalb des Linienprofils. Wegen der Lage 
der Grenze diirfte die Asymmetrie der Linie zum Teil durch die begin- 
nende quasistatische Einwirkung der He-Ionen zustande kommen. Da- 
fiir spricht, daB die Linien in den Fig. 9a—f noch weiter im Ubergangs- 
gebiet liegen und zugleich asymmetrischer sind*. Wir ignorierten die 

* Es muf allerdings beriicksichtigt werden, daB die Asymmetrie moglicher- 


weise durch die Elektronendichteanderung wahrend des Stromabfalls am Ende des 
Impulses mitverursacht wird. 
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Asymmetrie der Linie und berechneten die Elektronendichte nach der 
StoBdampfungstheorie aus der Halbwertsbreite ohne Beriicksichtigung 
der Mitwirkung der Ionen*. Der EinfluB der Doppler-Verbreiterung 


3964,7AE | 


o iY 
JO 20 10 0 -10 -20A2AE 25 20 6 0 5 0 -§ —/0AAAE 


Fig. 9 a—f. Die experimentellen Linienprofile der He-Linien 4/3889, 5016, 3965, 4713, 4121 und 5048 A. Alle 
diese Linien sind hier mit der StoBdampfungstheorie verglichen. Hinsichtlich der Elektronen, deren 
Wirkung itiberwiegt, liegen die gesamten Linienprofile im Bereich der Giiltigkeit der StoBdampfungstheorie. 
Hinsichtlich der Wirkung der Ionen 14Bt sich mit dem eingezeichneten Pfeil nach den tiblichen Abschatzungen 
jeweils eine Grenze angeben. In Verschiebungsrichtung gesehen gilt jenseits des Pfeiles die statistische 
Theorie, auf der anderen Seite des Pfeiles die StoBdampfungstheorie. Fiir die Linie 2 = 3964,7 fallt der Pfeil 
mit der Lage der unverschobenen Linie zusammen, d.h. der ganze kurzwellige Linienfliigel wird von den 
Ionen nach der statistischen Theorie beeinfluBt 


wurde dabei in Abzug gebracht. Ebenso wurden die Elektronendichten 
nach der Sto8dampfungstheorie aus den Halbwertsbreiten der tibrigen 
Linien berechnet, die mit Ausnahme von A=5016 A und 4=3965 A 


* Beriicksichtigt man die Ionen so, als ob auch sie an der StoBdampfung teil- _ 
nahmen, so wiirden die Elektronendichten der Spalte 8 in Tabelle 1 um 25 % kleiner. 
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ebenfalls nicht aufspalten (Tabelle 1, Spalte 8)*. Sollte es unzulassig 
sein, so zu verfahren, miiBte sich eine Abhadngigkeit der berechneten 
Elektronendichte von der Lage der Grenze beider Verbreiterungstheo- 
rien ergeben. Eine solche Korrelation besteht jedoch nicht, was in Ein- 
klang steht mit unserer Annahme, daB die Wirkung der Ionen in erster 
Naherung vernachlassigt werden kann. 

Auffallig und nicht durch MeBfehler zu erklaren sind die Abwei- 
chungen der mit den Linien 2=5016 A und A=3965 A berechneten 
Elektronendichten der Spalte 8 in Tabelle 1. Wir bemerken dazu, da 
fiir keine der in Tabelle 1 verzeichneten Linien quantitative Stark- 
Effekt-Messungen bis zu Feldstarken vorliegen, die so groB wie die StoB- 
feldstarken sind (Tabelle 1, Spalte 4). Die vorhandenen Messungen an 
A=5016 A und A=3965 A zeigen jedoch, daB Abweichungen vom streng 
quadratischen Stark-Effekt erfolgen. Die Umwandlung des quadrati- 
schen Stark-Effekts in den linearen beginnt bekanntlich etwa dann, 
wenn die Frequenzverstimmung der Linie durch das auBere Feld in die 
GréBenordnung der Termdifferenz zwischen dem oberen Term der Linie 
und dem Stérterm kommt (Tabelle 1, Spalte 6). Fiir 25016 A und 
A=3965 A ist die Frequenzverstimmung bei der StoBfeldstarke CF, 
(Tabelle 1, Spalte 5) aber um einen Faktor 7 bzw. 9 gréBer als die genann- 
te Termdifferenz. Die Voraussetzung, daB StoBdampfung durch qua- 
dratischen Stark-Effekt vorliege, ist fiir diese Linien daher nicht mehr 
erfiillt. Im Rahmen der StoBdimpfungstheorie ist also — wie es diese 
Theorie verlangt — fiir das Verhalten der Linie die StoBfeldstarke und 
nicht die jeweils herrschende mittlere Feldstarke maBgeblich. Das wird 
nicht immer beachtet, worauf in anderem Zusammenhang bereits 
A. UNSOLD hingewiesen hat (1, S. 491). 

Bemerkenswert ist, daB die mita = 5016A und 4 = 3965 A berech- 
neten Elektronendichten von der absoluten GréBe der Termdifferenz 
(Spalte 6) und nicht vom Verhiltnis der Verstimmung C F@, (Spalte 5) 
zur Termdifferenz abzuhangen scheinen. Ob diese Beziehung auch fiir 
die Linien A=3889 A, A=4713 A, A=4121 A und 4=5048 A reell ist, 
lat sich zur Zeit noch nicht sicher entscheiden. 

Die Verschiebungen A Ay wurden jeweils von der unverschobenen 
(GeiBler-) Linie bis zur Mitte der Halbwertsbreite gemessen. Das nach 
den Gl. (7) und (8) fiir alle Linien giiltige theoretische Verhaltnis 
Ady/A dy =1,16 konnte nicht bestatigt werden (Tabelle 1, Spalte 7) **, 
Die nach Gl. (8) aus der Verschiebung berechneten Elektronendichten 


* Fir diese Linien bestimmten wir eine mittlere Stark-Effekt-Konstante | 
durch Mittelung der Stark-Effekt-Konstanten ihrer Komponenten. 

** Die gemessenen Verhaltnisse A A/A Ay kommen fiir die Linien der scharfen 
Nebenserien, welche die Voraussetzung ,,quadratischer Stark-Effekt'’ am besten _ 
erfiillen, dem theoretischen Wert am nichsten. 
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sind dementsprechend etwa um einen Faktor2 kleiner als die in 
Tabelle 1, Spalte 8 angegeben, aus der Halbwertsbreite nach Gl. (7) 
berechneten Werte. 

Eine probeweise Anwendung der Statistischen Theorie auf die Ver- 
schiebung fiihrte mit Ausnahme von 4 = 3965 A dagegen zu unplausibel 
hohen Elektronendichten (>10!? cm-8). Ebenso war es nicht moglich, 
den ,,statistischen“ Fliigel von A= 4713 A mit Hilfe der statistischen 
Theorie fiir quadratischen Stark-Effekt wiederzugeben. 


SchluBbemerkung 


Elektronendichten, die etwa um einen Faktor 5 kleiner sind als die 
des untersuchten Plasmas, wiirden die Uberpriifung der StoBdampfungs- 
theorie sehr erleichtern, da dann auch die Ionen im Rahmen dieser 
Theorie wirken sollten. Es waren dann symmetrische Linienkonturen 
zu erwarten, die sich mit den theoretischen in ihrem ganzen Umfang ver- 
gleichen lieBen, wahrend es in der vorliegenden Arbeit nur gelang, die 
Ubereinstimmung von theoretischem und experimentellem Profil fiir den 
kurzwelligen Fliigel der Linie 4 = 3889 A (28S —33P) nachzuweisen und 
die Ubereinstimmung der aus den Halbwertsbreiten der iibrigen Linien 
ermittelten Elektronendichten zu zeigen. 

Eine Verkleinerung der Elektronendichte hat aber bei gleichbleiben- 
der Temperatur und damit gleicher Anregung eine Verkleinerung der 
Gesamtteilchendichte zur Folge. Das macht es zunehmend schwierig, 
die Forderung nach thermischem Gleichgewicht zu erfiillen, da einmal 
die beim Durchlaufen einer freien Weglange im elektrischen Felde zwi- 
schen den Elektroden aufgenommene oder abgegebene Energie nicht 
mehr klein gegen die thermische Energie (kJ) ist, zum anderen die 
freien Weglangen der Teilchen in die GréBenordnung des Entladungs- 

_rohrdurchmessers kommen (bei etwa 10% Teilchen im cm?). 


Verfasser dankt dem Direktor des Kieler Instituts fiir Experimentalphysik, 
Herrn Professor Dr. W. LocHtE-HoLtTGREVEN, fiir die stete Férderung und Unter- 
 stiitzung dieser Arbeit, sowie der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir Uber- 
_lassung der Spektrographen und des Photometers. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Munchen 


Uber die Beobachtung von Weifischen Bereichen in 
polykristallinem Material durch die vergrofierte 
magneto-optische Kerrdrehung 
Von 
J. Kranz und W. DRECHSEL 
Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 11. Januar 1958) 

Auf eine polierte ferromagnetische Probe wird eine ZnS-Schicht bestimmter Dicke 
aufgedampft. Durch Vielfachreflexionen in der Schicht und durch Interferenz- 
wirkungen wird die magneto-optische Kerrdrehung linear polarisierten, mono- 
chromatischen Lichtes bei meridionaler Magnetisierung der Probe so wesentlich 
vergréBert, daB die photographische Registrierung oder die visuelle Beobachtung 


von Weifschen Bereichen wahrend der Magnetisierung der Probe ohne Schwierig- 
keit mdglich wird. 


Die Sichtbarmachung und Beobachtung von Weibschen Bereichen 
auf der Oberflache eines ferromagnetischen Kérpers mit Hilfe des 
magneto-optischen Kerr-Effektes bereitet im allgemeinen erhebliche 
Schwierigkeiten wegen der Kleinheit der Kerr-Drehung von nur wenigen 
Winkelminuten. Das entstehende Bild ist deswegen kontrastarm und 
sehr lichtschwach!?. In zwei vorausgegangenen Arbeiten* 4 aus diesem 
Institut wurde theoretisch und experimentell gezeigt, daB diese kleine 
Kerr-Drehung durch dielektrische Aufdampfschichten sehr vergréBert 
werden kann. Die damaligen Untersuchungen bezogen sich zunachst 
nur auf den Spezialfall senkrechter Inzidenz des linear polarisierten 
Lichtes auf die Probenoberflache bei polarer Magnetisierung. 

Inzwischen haben wir die Arbeiten fortgesetzt und den praktisch 
wichtigeren Fall des meridionalen Kerr-Effektes bei Beobachtung der 
Probe unter einem Winkel von etwa 55° behandelt. 


Methode 
Der Methode liegt folgende anschauliche Uberlegung zugrunde. 
Auf die nach dem iiblichen Verfahren mechanisch gut polierte, grob 
kristalline Probe P wird eine dielektrische, nichtabsorbierende Schicht S 
aufgedampft (Fig.1). Auf die Grenzflache Luft—Schicht falle linear 
1 Wittiams, H. J., F. G. Foster u. E. A. Woop: Phys. Rev. 82, 773 (1951). 


2 FowLer jr., C. A., E. M. Frver u. J. R. STEVENS: Phys. Rev. 104, 645 (1956). 
3 KRANZ, J.: Naturwiss. 43, 370 (1956). 


4 Heinricu, W.: Sitzgsber. bayer. Akad. Wiss., Math.-naturwiss. Kl. 1956, 
133—153. 
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polarisiertes, monochromatisches Licht. Seine Amplitude sei 9), die 
Polarisationsebene sei senkrecht zur Einfallsebene orientiert. Ein Teil 
des Lichtes mit der Amplitude %, wird an dieser Grenzschicht gemaB 
den Fresnelschen Formeln reflektiert. Der andere Teil tritt in die 
Schicht ein und trifft mit der Amplitude 2,, auf die Probenoberfliche. 
Ist die Probe magnetisiert, so wird zu der in gewdhnlicher Weise an der 
Grenzflache Schicht—Probe reflektierten Amplitude Mog eine neue 
Komponente, die Kerr-Komponente Nog hinzuaddiert. Ry, ist parallel 
zur Einfallsebene des Lichtes polarisiert. Die Polarisationsebene der 


R, N, 
4 


/ // / 
Probe a b 

Fig. 1. Strahlengang an einer beschichteten Probe Fig. 2a u. b. VergréBerung der Kerr- 

Drehung o 
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reflektierten Gesamtkomponente tpg+ %o, ist also gegen die der ein- 
fallenden Komponente gedreht. An der Grenzflache Schicht—Luft 
wird ein Teil der Gesamtkomponente wieder auf die Probe zuriick- 
reflektiert. Dort wird durch Addition einer weiteren Kerr-Komponente 
die Polarisationsebene nochmals weitergedreht usw. Die Vergr6éBerung 
der magneto-optischen Kerr-Drehung resultiert also aus den Vielfach- 
reflexionen in der Schicht, wobei bei jeder Reflexion an der Proben- 


_oberflache eine weitere Drehung der Polarisationsebene stattfindet. 


Ee 


In Fig. 2a und 2b wird dargestellt, wie eine weitere VergroBerung 
der magneto-optischen Kerr-Drehung erreicht werden kann (s. auch?4). 
Es sei 3¢ die Amplitude der von einer Probe in gewohnlicher Weise re- 
flektierten Normalschwingung. sei die Amplitude der aus der Normal- 
schwingung durch die Magnetisierung erzeugten Kerr-Schwingung. Ihr 
Vorzeichen ist von der Magnetisierungsrichtung abhangig. Nimmt man 
an, daB die Phasendifferenz zwischen & und %t stets Null ist, so ergibt 
sich als Kerr-Drehung der Winkel o (Fig. 2a). Erreicht man eine 
Verkleinerung von ® auf %’, ohne dabei & zu schwachen, so wird o 
zu o’, d.h. die Kerr-Drehung vergréBert (Fig. 2b). Das wird erreicht, 
wenn die Amplituden der in gewéhnlicher Weise an den Grenzflachen 
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Luft—Schicht und Schicht—Probe reflektierten Normalkomponenten 
durch die Interferenzwitkung der Schicht zu einem Minimum inter- 
ferieren. 

Diese Forderung bedeutet fiir die Schichtdicke d und fiir den Bre- 
chungsindex der Schicht nach Gl. (1) (s. unten): 

4. Die Schichtdicke d mu8 so gewahlt werden, daB der Phasen- 
unterschied zwischen den Amplituden von Yt) und Yt, ein ungerades 
Vielfaches von z betragt (Phasenbedingung). 

2. Der Brechungsindex m der Schicht mu8 so gewahlt werden, daf 
die Reflexionskoeffizienten an den beiden Grenzschichten méglichst 
gleich werden (Amplitudenbedingung). 


Theorie 
Diese zunachst qualitativen Uberlegungen zur Methode sind in der 
zitierten Arbeit von W. HEINRICH a.a.O. in Strenge theoretisch durch- 
gerechnet fiir den Fall der senkrechten Inzidenz bei polarer Magneti- 
sierung. Im Falle der schragen Inzidenz ergibt sich fiir das Verhaltnis 
von normal reflektierter und ankommender Intensitat 


N (4 — %) (1 — 1) 
1 — , (4) 
Jo 1+ %%,+ 2% + 172° COS Wo 


Im Falle der meridionalen Magnetisierung, schrager Inzidenz und 
Orientierung der Polarisationsebene senkrecht zur Einfallsebene ergibt 
sich fiir dasVerhaltnis der Intensitaten der reflektierten Kervy-Schwingung 
und der ankommenden Schwingung nach einer allgemeineren Rechnung 


‘Kae Gea) 2) 


Ve 124524 B=2'C-E De 


Es bedeuten in Gl. (4) und (2): Gestrichene GréBen: Polarisationsebene 
parallel zur Einfallsebene orientiert. Ungestrichene GréBen: Polarisa- 
tionsebene senkrecht zur Einfallsebene orientiert. ' 

Jo = einfallende Intensitat; » = Brechungsindex der Schicht; d = 
Schichtdicke; 7, = Reflexionskoeffizient an der Grenze Probe Sehaent 
7, = Reflexionskoeffizient an der Grenze Schicht—Luft; S/Fe = Pha- 
sensprung an der Grenze Probe—Schicht; y = Einfallswinkel an der 
Grenze Probe—Schicht; m = Einfallswinkel an der Grenze Schicht— 


Luft; yon 20% Phi PoE Sacral S[Fe; por HERS AR + S|Fe; 


yan LA NSCS + S/Fe’; ee (472)'; A= R’-cosp'+R-cosp; 


A 
B=R'Reosy’: cosy; C =R' R® cosy’ + RR” cosy; D= RR’? R2+ R24 R2, 
Es 1aBt sich zeigen, da8 durch entsprechende Wahl von nu und d 
das Verhaltnis von K/J,in Gl. (2) praktisch ein Maximum wird, wahrend 
durch das gleiche m und d das Verhiltnis N/ J) in Gl. (1) ein Minimum 


> = a ats L. , ean Ce > SE, > A | 4} e 
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ergibt. Diese ausgezeichneten Werte von n und d sind aber identisch 
mit den Forderungen an die Schicht, die bereits weiter oben aus den 
qualitativen Uberlegungen abgeleitet wurden. 


Herstellung der Schichten 

Die Forderungen an die Interferenzschicht lassen sich experimentell 
in folgender Weise realisieren. In einer Bedampfungsanlage (BALZERS 
Typ BA 500) wird mit linear polarisiertem, monochromatischem Licht mit 
senkrecht zur Einfallsebene orientierter Polarisationsebene wahrend der 
Bedampfung der Probe die Intensitat des reflektierten Lichtes unter dem 
Winkel photometrisch gemessen, unter dem spater die Probe beobachtet 
werden soll. Wenn die reflektierte Intensitat durch ein Minimum geht, 
wird die Bedampfung unterbrochen. Damit ist die Phasenbedingung 
erfiillt. Es hat sich theoretisch und experimentell erwiesen, daB auch 
die Amplitudenbedingung mit guter Genauigkeit erfiillt wird von einer 
ZnS-Schicht (m= 2,37) auf siliziertem Eisen (3% Si) bei einem Beob- 
achtungswinkel von etwa 55°. 


Beobachtung von Weifschen Bereichen 

Die Beobachtung der Magnetisierungsvorgange geschieht in der in 
Fig. 3 skizzierten Anordnung. 

Dabei bedeuten: Q Lichtquelle (Hg-Héchstdrucklampe Osram 
HBO 107); L Achromat (f=4 cm, Offnungsverhaltnis 1:2,5), in dessen 
Brennebene sich Q befindet; F Farbfilter fiir die Hg-Linie 5461 1 
A Polarisator (Polarisationsfolie 
Kasemann Ks-MIK); P_ be- p 
schichtete Probe, eingespannt Te 
zwischen die Polschuhe eines “g 
Elektromagneten; B Analysa- a S 
tor (Polarisationsfolie Kase- oid a 

mann Ks-MIK); M Mikroskop Oe 2 

mit groBem Arbeitsabstand (Ar- XK 
-beitsmikroskop Zeiss-Opton; 4 Z & 
_Zuam Photographieren wird eine 
_Mikroskopaufsetzkamera _ ver- Fig. 3. Versuchsanordnung 

_wendet). 

Der Polarisator wird zunichst so eingestellt, daB die Polarisations- 
ebene senkrecht zur Einfallsebene des Lichtes auf die Probe P steht. 
Der Analysator wird auf maximale Dunkelheit gedreht. Nach einem 

Vorschlag von W. HernricH! wird sodann der Polarisator um etwa 
30 Winkelminuten aus seiner Anfangsstellung herausgedreht. Danach 
wird die Probe durch Erregung des Elektromagneten magnetisiert. 
Dann sind bereits mit nicht adaptiertem Auge auf den Kristalliten 
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WeiBsche Bereiche zu sehen, die je nach der zufalligen, durch das Po. 
lieren der Probe erhaltenén Lage der Oberflache relativ zu den kristallo- 
graphischen Achsen des Kristalliten 
die verschiedensten Formen haben. 
Die Anderung dieser Bereiche beim 
Durchlaufen der Hysterese laBt sich 
ohne Schwierigkeit verfolgen. 

Die Fig. 4 bis 6 sind photographi- 
sche Aufnahmen, die mit folgenden 
Daten hergestellt wurden: Negativ- 
material: Agfa Isopan 17/10 DIN 
(28° Sch); Belichtungszeit: 2 min; 
normaler Feinkornentwickler. 

Die Fig. 4 soll den Unterschied 
zwischen dem vergroBerten Kerr- 
Effekt und dem normalen Kerr- 
Effekt zeigen. Die effektvergré- 
Bernde Schicht ist nur in dem ovalen 
Gebiet aufgedampft, wahrend auBen 
keine Schicht ist. Im unbeschichteten 
Teil sind praktisch iiberhaupt keine 
Fig. 4. Teilweise beschichtete Probe Bereichsstrukturen zu erkennen. 


esc’ 
re : 


Fig. 5a—f. Bereiche auf einem Kristallit bei wechselnder Magnetisierung. a 23500 GauB, b 10000 GauB 


, "Dn . . . . on 
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Die Fig. 5 und 6 zeigen das Aussehen von Bereichen auf ver- 
schiedenen Kristalliten der Probe bei verschiedenen Magnetisierungen. 


Fig. 5c—f. c 6400 GauB, d — 8000 GauB, e —12900 GauB, f — 15500 GauB 
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Fig. 6e u. f. e 7640 GauB, f 15620 GauB 


Die Richtung des-auBeren Feldes lauft von links nach rechts bzw. 
umgekehrt. Ohne zunachst in dieser Arbeit auf magnetische Einzel- 
heiten, wie z.B. das ,,Hangenbleiben“ einer Wand an einem zufalligen 
Kratzer in der Oberflache (Fig. 5d—f im Kreis) oder das Zuriickklappen 
von bereits ausgebildeten Bereichen naher-einzugehen (Fig. 6c und e 
im Viereck), sei darauf hingewiesen, daB nur auf einigen Kristalliten 
Bereichsstrukturen zu erkennen sind. Das hat seinen Grund darin, daB 
nur der meridionale Kerr-Effekt beobachtet wird, d.h. die magnetischen 
Vektoren in den Bereichen miissen parallel zur Einfallsebene und zur 
Oberflache liegen oder doch zumindest eine merkliche Komponente in 
dieser Richtung besitzen. Diese Bedingung wird natiirlich bei einem be- 
liebig anpolierten polykristallinen Material nur bei wenigen Kristalliten 
zufallig erfiillt. 

Es ist beabsichtigt, diese Methode, die zum Unterschied von der 
Pulverstreifenmethode nach BitrER vollkommen tragheitslos arbeitet, 
zu verwenden bei der Untersuchung von Magnetisierungsvorgangen in 
polykristallinem Material. Entsprechende Untersuchungen sind im 
Gange. 

Wir danken Herrn Professor GERLACH fiir sein Interesse an dieser Arbeit und 


fiir die Bereitstellung von Institutsmitteln. Aufdampfapparatur und einige Hilfs- 
gerate hat dankenswerterweise die Deutsche Forschungsgemeinschaft zur Verfiigung 
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Note on Relativistic Coulomb Wave Functions 


By 
J.D. Jacxson*, S.B.TREIMAN** and H.W. WYLD jr.* 


(Eingegangen am 24. Januar 1958) 


Some results on the wave functions of a Dirac particle in a point charge Coulomb 
field are presented. Angular momentum and parity eigenfunctions are tabulated 
and used to construct solutions representing asymptotically a plane wave plus 
incoming or outgoing spherical waves. The solutions for y->0 are exhibited in a 
form closely similar to the corresponding free particle spinors and are used to 
construct generalizations of the Casimir projection operators for positive or negative 
energy particles. The various wave functions presented are useful in calculations 
such as nuclear beta decay in which it is necessary to take into account final (or 
initial) state Coulomb interactions. Because of the similarity of the wave functions 
to those of a free particle, calculations including rigorously all Coulomb corrections 
for such processes as allowed beta decay can be performed with little more effort 
than is involved in a calculation using only plane waves. 


I. Introduction 


In various problems in nuclear physics and elementary particles 
physics, for example nuclear beta decay, it is necessary to take into 
account Coulomb interactions between particles in the final state of 
a reaction. This is accomplished by replacing the plane wave represent- 
ing the final particles by an “‘ingoing wave”’ solution—a solution of 
the wave equation including Coulomb interaction which reduces asymp- 
totically at infinity to a plane wave plus an ingoing spherical wave}. 
To take into account Coulomb effects in the initial state, the plane wave 
is replaced by the corresponding “outgoing wave”’ solution. As an aid 
in performing such calculations we present the appropriate ingoing 
and outgoing wave solutions for positive and negatively charged Dirac 
particles in a point charge Coulomb field. 


In certain applications, such as allowed beta decay, only the value 
of these wave functions at the origin enters the calculations. It is 
possible to express the ingoing and outgoing wave solutions evaluated 
at the origin in a form very much like a solution of the Dirac equation 


* At the University of Illinois, Urbana, Illinois. 
** At Princeton University, Princeton, New Jersey. 
1 See for example Mort, N. F., and H.S.W. Massey: Theory of Atomic Colli- 
sons, 2. edit., p. 356; (Oxford University Press), or Breit, G., and H.A. BETHE: 
Phys. Rev. 93, 888 (1954) and references cited therein. 
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without Coulomb interaction. From these wave functions a projection 
operator to be used in calculating sums over spin states can be obtained 
which is also very close in form to the Casimir projection operator 
neglecting Coulomb interactions. These results enable one to perform 
calculations for allowed beta transitions including rigorously the (point 
nucleus) Coulomb interactions with little more labor than is involved 
in a calculation using plane waves. 


II. Ingoing Wave Solutions for a Dirac Particle in an Attractive 
Coulomb Field 


We wish to find a solution of the Dirac equation: 


ES 8 Ze* pas 
PCAN es Fa |v =Ep=|P +n y (1) 


describing a relativistic spin } particle (an “‘electron”’) in an attractive 
point charge Coulomb field, which solution reduces asymptotically 
to a plane wave plus an ingoing spherical wave. We use units such that 
h=c=1 and the usual representation of the Dirac matrices: 


+ (06 leet? iil) 
satan sts loon) x 


where o is the 22 Pauli spin matrix, and J is the 22 unit matrix. 


The desired solution can be obtained by a suitable superposition of 
solutions of the Dirac equation with definite angular momentum and 
parity. These have been tabulated by Rosg*. For convenience we 
reproduce the formulas here with some changes in normalization and 
notation. For a given total angular momentum 7 and z-component m, 
there are two solutions of Eq. (1) corresponding to the two possible 
parities #=(—1)/**. For positive energies these solutions have the 
form: 


(3) 


Re teation as -( fs (67) Oj, m,j +4) ) 


—1g,(p7r) Oj, m,] FB) 


Here the @(j,m,1) are the ordinary two component spinor angular 
“momentum functions obtained from adding orbital angular momentum / 
to spin 3 to obtain total angular momentum 7 and z-component m. 
For a given j, the radial functions /,(p7) and g,(p7) depend on the 
quantum number k which assumes the values 


j+2 for parity (—1)'*? 
Be a hoe ne (4) 
—(+4) for parity (— 1)'-+. 


2 Rosse, M.E.: Phys. Rev. 51, 484 (1937). 
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f, (pr) and at (pr) are given by the formulas 


flor) =* ir +8 (2p n'* 


ERAN +7) Fly +1476, 2y+1;2¢p7) +c.c.}, 


(5) 
(p71) = ges zd MINE E (207) 
x {ertPrtinty 4 GE) Fly HA +48, 27 +4, 217) — Cilaby 
where 
b= Zeklp, 
y = | — (Ze), (6) 


ein (k i=) My +48), 


and F is the confluent Sot is function 


a) T(a+n) x” 
(a) 1 P'(b + n) n!\~ 


Blas b3.y= 


Both 7,(p7) und g,(p7) are real functions. They differ in normalization 
from those given by Rose in that his radial functions are multiplied 
by an additional factor Va( (E + m)/a. Asymptotically 


fh. (7) a pr itr +9), 


jee (7) 
sib) ao ght cos (pr + 8), 
where 
b(t) = Flog (27) —argP(y +7£) +n—(y—1)=. (8) 


To construct the desired ingoing wave solution we superpose the 
angular momentum wave functions (3): 


p= ZIAin vO, m, (— 1)'*4) + Bry, m, (—1)4)] (9) 


to give a new wave function which asymptotically has the form? 


#6 , 
no E+m > Ts iper Pepe A 
Y /ghaa dana haa eo eiclal Anihes oie oo Cg 
E+m 


where the superscript + corresponds to y= (9) or (9), respectively. . 
The plane wave is normalized to unity. To find 4, und B;;, one uses 
3 For convenience we imagine the Coulomb potential cut off at some very 


large radius a whose exact value is unimportant in any physical problem. See 
Gorpvon, W.: Z. Physik 48, 180 (1928). 
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the well known expansion of exp (ip -y) in spherical harmonics and the 
asymptotic forms (7) to equate asymptotically the outgoing wave part 
of Eq. (9) to the outgoing wave part of Eq. (10) for 7 >a. In this way 
one finds 


a. E+m ] =e 
— ] pt (7-+4 r* m—} 

A; m 4x | xE | ry 3 2 é (+3) \ Eel (p) 
+ E+m pJ+-m _j5(_ >k m—1 > 
— i ee 6(—j—-3$) m—%y 

a 4x | 2E | 2} é ‘ sah (p) 
sagan (11) 
ieee +—-m a trey xy 208 ,— 10 (F+4) yr*m+4 /F 
Aim 4x] 2E | as 2 ‘ 5 vere (p) 
Ro ae An E+m j—m 5 —16(—j—4) yt ett rz 
i - : 2E 2 e 7 I—4$ (p) 


The phase shifts 6() in Eq. (11) and subsequent formulas are to be 
evaluated at r=a. Eqs. (9) and (11) give the ingoing wave solution 
appropriate for the final state wave function of a positive energy Dirac 
particle interacting with an attractive Coulomb field 4. 


III. Modifications Necessary for Outgoing Wave Solutions and for 
Positrons 


The discussion given in the previous section was for incoming wave 
solutions with an attractive Coulomb potential (we shall call such 
solutions “‘electron’’ wave functions). If an outgoing wave solution is 
desired, the second term in Eq. (10) must be suitably modified and the 
incoming parts of Eqs. (9) and (10) must be equated to determine the 
coefficients A Len and Bren When this is done it is found that the coeffi- 
cients have the same form as in Eq. (11) with the replacements: 


~id [+4 pid + 
é 3 +> (-— _ ai for tik (12) 
en 4) fe” for, Be. 

With the modification according to Eq. (12), Eqs. (11) and (9) now give 
the outgoing wave solution which takes into account the Coulomb 
interaction in the initial state of a positive energy electron incident on 

_a point nucleus of charge Z é. 
_ For positrons involved in a reaction such as nuclear beta decay 
the incoming or outgoing wave solutions can be obtained from those 
for electrons by the substitution Z->—Z. In most cases, however, the 


4 It should be emphasized that the results of this section are not new in sub- 
stance, but are summarized for reference purposes and for the subsequent devel- 
opment in Sec. IV. Previous workers have derived equivalent formulas in other 
contexts. See, for example, Rose, M.E., L.C. BrkEDENHARN and G. B. ARFKEN: 
Phys. Rev. 85, 5 (1952), Secs. II and Ble 
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formalism is such that instead of the positron wave function one needs 
the equivalent negative energy electron wave function. This negative 
energy solution can be obtained from the positive energy solution for a 
repulsive Coulomb interaction by charge conjugation : 


pp (Z) = iaB yt (—Z). (13) 


For a positron of energy & and momentum p, the negative energy 
solution corresponding to incoming positron waves (given by Eqs. (9) 
and (11) with Z->—Z] is found from Eq. (13) to be 


inaBy*(— 2)" = 4D" [Aja Z) yi, m, (— 1°) + | 
= | (14) 
+ BE(Z) p,m, (— 1-H], | 
where 
ee MANES 18 Be CAE OL oe a 
YW (j, m, (— 1) mab pra apte m,j +3) | : (15) 


Note that the coefficients A;;, and B;;, in Eq. (14) are those given by 
Eq. (41) without change in sign of Z. Eq. (14) can be shown to represent 
a negative energy electron in an attractive Coulomb field with the 
asymptotic form of a plane wave of momentum as ingoing spherical 
waves*, and spin + 3, as is appropriate for the charge conjugate of an 
incoming wave solution representing a positron of momentum p ina 
repulsive Coulomb field, with spin + 4. 


For outgoing wave positron solutions the wave function analogous 
to Eq. (14) can be readily obtained by arguments such as led to the 
modifications of Eq. (42). 


IV. Wave Functions at r= 0 and Projection Operators 


In certain calculations, for example allowed beta decay, one necds 
only the wave function (9) evaluated at y=0. In such cases it is pos- 
sible to write the exact wave function in simple form. Because of the 
factors (2p7)”"? in Eq. (5) only the j= 3 part of y in Eq. (9) survives 
at r=0. Using Eqs. (9) and (11) and substituting explicit formulas 
for the spherical harmonics and for /,(f7) and g,(p7) near r=0 from 
Eq. (5), one finds 


Ae ¥ > 8 
mae E+m iZe or a! | 
yr>0 =N|/ se (1+ 425 It ete ; (16) 


E+m 


* Under charge conjugation, exp(—ip y —iEt)>exp(ipy + iEt). Both forms 
represent ingoing waves. 
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Here 
E+m Zen 
1) is ~e-m Ke 52)\2 = 
aageeal | u |! ee) (17) 
and 
N=e'% ie: i(P7)|, -0° (18) 
Ordinarily N enters only as the absolute square. We find 
rIs Bee ty swig 
Wu : 4 i 
| E+m : (4, #). (19) 


where F(Z, E) is the Fermi function®, given by 


iy rss 2 i+) 5\2y—92 E + =) [¢ 
Fzby= —— oe (2p Re" | Ty +78) |. (20) 


R is some small radius, usually the nuclear radius. F(0, E) =1. 


In general the angle dependent of the wave function [the part 
proportional to (7/r)} will not contribute to the same transition as the 
isotropic part. In beta decay the isotropic part is involved in a transition 
with no change in parity (and A J =0, +1), while the angle dependent 
part contributes to a transition in which parity changes. Consequently 
for allowed beta decay and similar processes we drop the angle depen- 
dent term and write 


ao x 
SONS Be ee 
y(r>0) =N | a fee 2) (21) 
E+m ™ 


Aside from the presence of the constants M and N, Eq. (21) is identical 
in form with a free particle Dirac spinor evaluated at y=0. This close 
correspondence between the exact Coulomb solution and the free par- 
ticle wave function at y=0 means that calculations of such reactions 


_ as allowed beta decay with full Coulomb corrections can be accomplished 


eS as 


with little more effort than is necessary for the calculation neglecting 
Coulomb effects completely. 

To obtain the form equivalent to Eq. (21) but representing an 
outgoing wave solution instead of incoming waves it is only necessary 


_ to complex conjugate M and N. 


For many purposes one wishes to sum over the two spin states of the 
Dirac particle. In such circumstances a useful quantity is the positive 
energy projection operator defined by 

= py. (22) 


spins 


5 Fert, E.: Z. Physik 88, 161 (1934). 
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Explicit calculation of P from Eq. (21) yields the projection operator 
for positive energy electrons in an attractive Coulomb field (incoming 
waves at infinity) : 


ap +ymBp Zam p XP 


Oy 
1s p E , (23) 


Pps hz, By a 


1 
2 
which is a simple generalization of the usual Casimir projection operator 
neglecting Coulomb effects. For outgoing waves at infinity, the only 
modification is a change in sign of the last term. 

To handle spin sums for positrons one needs the corresponding 
negative energy projection operator. First we charge conjugate Eq. (21) 
according to Eq. (13) to obtain 


aaa (Ve (at oiler en 
y-2(Z)=1N*(—2) |/ Eo” Baer iol Siam 
O2%X% 


. is 4 The projection operator 


where o, is the Pauli matrix a= 


corresponding to (24) and representing positive energy positrons in a 
repulsive Coulomb field (incoming waves at infinity) is 


Lh eye a: p—ymB .Ze%m a-p 
el Z, B) |. + : ye a 
We note that E, p ,and vin Eqs. (24) and (25) are the energy, momentum, 
and spin function of the real positron corresponding to the negative 
energy solution (24). Again the requirement of outgoing waves at 
infinity demands a change in sign of the last term in Eq. (25). 


It is of some interest to compare the exact results of Eqs. (16) and 
(23) with those obtained from the approximate Furry-Sommerfeld- 
Maue wave functions**. The approximate wave function correspond- 
ing to Eq. (16) is 
iZe % 

2 


a IZ LBOD Ss) 
— +1 = ap) u, (26) 


where w is a free particle spinor, and | N’|? is essentially the non-rela- 
tivistic Fermi function: 


vesu(? +0) =N’(t +- 


en 


a ee ee E). (27) 


8 Furry, W.H.: Phys. Rev. 46, 391 (1934). 
* SOMMERFELD, A., and A.W. Mave: Ann. d. Physik 22, 629 (1935). 
8 BetHE, H.A., and L.C. Maxrmon: Phys. Rev. 93, 768 (1954) 
® See also Curkosky, R.E.: Phys. Rev. 95, 1222 (1954) 
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The projection operator derived from the angle independent part of 
Eq. (26) is: 
ag = eirate, E) (4+ a+ p e mB i Zerm 8 ee 

2 E p E : 
where a term of order (Ze?)? inside the bracket has been dropped. The 
exact result (23) differs by the presence of ym instead of mB and the 
relativistic Fermi function instead of the non-relativistic one. The 
Furry-Sommerfeld-Maue wave functions (for finite 7) have the ad- 
vantage of being in essentially closed form, whereas the exact solution 
must be written as an expansion of various angular momentum states, 


Eq. (9). 


(28) 


V. Summary and Conclusions 
This paper presents some results on relativistic Coulomb wave func- 
tions which the authors found useful in calculations of allowed beta 
decay’. The angular momentum and parity eigenfunctions of a Dirac 
particle in a point Coulomb field are tabulated and used to construct 
the appropriate linear combinations which describe asymptotically a 
plane wave plus incoming (or outgoing) spherical waves. Solutions for 
both negatively and positively charged particles (or the equivalent 
positive and negative energy solutions) are presented. The incoming 
(or outgoing) wave solutions are examined near the origin and exhibited 
in a form closely similar to the corresponding free particle spinors. 
These wave functions are particularly useful in calculating such pro- 
cesses as allowed beta decay processes where the spin of the electron 
or positron is measured. In such cases y in Eq. (21) [or Eq. (24)] is to 
be interpreted as the spin function of the electron (or positron) in its 
rest system. For reactions in which the spin is not observed, projection 
operators that are simple generalizations of the ordinary Casimir opera- 
tor are derived from the exact functions at 7=0. 
‘ It is possible to generalize the wave functions (16) and the projection 
operators to apply to first, and perhaps higher, forbidden transitions 
in beta decay. But it is clear that for discussion of such problems as the 
general n‘* order beta transition techniques based directly on the 
_ angular momentum eigenfunctions Eq. (3) and vector addition methods 
_ would be more appropriate”. 


10 Jackson, J.D., S.B. TREmmMAN and H.W. WYLD: Nuclear Phys. 4, 206 (1957). 
11 [In this connection, see the formal discussion of Kotani, T.: Progr. Theor. 


Phys. 14, 379 (1955). 
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Aus der Comisién Nacional de la Energia Atémica, Buenos Aires (Argentinien) 
Ausbeute von (d, 2n)-Reaktionen im Kontinuumbereich 
Von 
O. HITTMAIR 
(Eingegangen am 20. September 1957) 


Die Energiewerte der anfallenden Deuteronen einer (d, 2”)-Reaktion liegen fur 
mittlere und schwere Kerne im Kontinuumbereich. Die Wechselwirkung dieser 
Deuteronen mit dem Anfangskern kann einerseits in. Form von Zwischenkern- 
bildung durch Absorption des Deuterons oder (d, ”)-Stripping erfolgen, wonach 
dann zwei bzw. ein Neutron verdampft werden, oder andererseits in direkter Form 
durch eine Oberflachen-(p, ~)-Reaktion, in der das Proton des Deuterons sich mit 
einem Neutron des Anfangskerns austauscht. Die Wirkungsquerschnitte dieser 
Reaktionsformen werden berechnet. Die Erweiterung auf (d, 2p)-Reaktionen 
wird besprochen. Ein Vergleich mit dem Experiment wiirde erstens AufschluB 
iiber das Vorwiegen des einen oder anderen Reaktionsmechanismus lefern und 
zweitens Aussagen machen iiber die Niveaudichten der betreffenden Kerne bzw. 
liber die Giiltigkeit des Verdampfungsmodells. 


1. Einleitung 


Der Energiebereich der beschleunigten Deuteronen, die zu (d, 2)- 
Reaktionen AnlaB geben, ist nach oben hin durch die Zahl der emit- 
tierten Neutronen, nach unten durch die Energieschwelle der Reaktion 
begrenzt, die stets mehrere MeV betragt. Fiir mittlere und schwere 
Kerne fiihrt eine Wechselwirkung mit diesen Deuteronen in den Kon- 
tinuumbereich der Zwischenkernbildung, falls es zur Bildung eines 
Zwischenkerns kommt. Diese kann durch Absorption des ganzen 
Deuterons oder durch Absorption des Protons allein, durch Stripping, 
erfolgen. Beide Vorgange sind als Einleitung einer (d, 2”)-Reaktion 
moglich. Die Wechselwirkung des Deuterons mit dem Kern kann aber 
auch durch direkten (f, m)-Austausch an der Oberflache zu einer (d, 2)- 
Reaktion fiihren. Direkte Wechselwirkung im Kerninneren ist fiir 
(d, 2n)-Reaktionen vernachlassigbar. Der Energiebereich der Deutero- 
nen wird namlich dadurch begrenzt, daB der Endkern der Reaktion 
nicht mit so viel Anregungsenergie zuriickbleiben darf, daB er noch ein 
weiteres Teilchen emittieren kénnte. Dadurch kame er natiirlich fiir 
die (d, 2m)-Ausbeute nicht mehr in Frage. Im allgemeinen wird aus 
diesem Grunde bei Energien von ungefahr 30 MeV schon ein starkes 
Absinken des (d, 2”)-Wirkungsquerschnittes zu beobachten sein. 


Es sind also folgende drei Reaktionsméglichkeiten zu beachten: 


a) Zwischenkernbildung durch Absorption des ganzen Deuterons und 
nachfolgende Verdampfung zweier Neutronen (Wirkungsquerschnitt 07). 
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b) Zwischenkernbildung durch (d,)-Stripping und Zerfall des 
Zwischenkerns durch Verdampfen eines Neutrons 


(Wirkungsquer- 
schnitt 7,7). 


c) Direkter (p, m)-Austausch an der Oberfliche des Anfangskerns 
und Auslaufen des Neutrons aus dem Deuteron und des ausgetauschten 
(Wirkungsquerschnitt o,7;). 

Diese drei Reaktionsméglichkeiten sollten im Prinzip additiv den 
Gesamtwirkungsquerschnitt ausmachen. Es kann jedoch sein, daB 
infolge von Deuteronpolarisation oder durch die besonderen Eigen- 
schaften des Niveaukontinuums fiir den betreffenden Kern und die 
betreffende Energie einer der beiden Wirkungsquerschnitte o; oder o,,; auf 
Kosten des anderen groB ist. Dies gilt in noch héherem MaBe fiir 
(d, 2p)-Wirkungsquerschnitte, deren erste Stufe von PEASLEE [4] be- 
handelt wurde. Im Gesamtwirkungsquerschnitt macht sich ein Uber- 
wiegen von a; oder o;; durch die charakteristische Energieabhangigkeit 
bemerkbar. Der Beitrag von o;;; wird von oa; und o,, tiberdeckt werden, 
die sich in der GréBenordnung von 100 mbarns bewegen, wahrend o7,,; 
eine GrdéBenordnung von 1mbarn annimmt. [Im Falle der (d, 2)- 
Reaktion setzt jedoch o,;,; vor a; und o;; ein.| 


Ein Vergleich mit dem Experiment wird erstens Aufschlu8 tiber das 
Vorwiegen des einen oder anderen Reaktionsmechanismus geben und 
zweitens Aussagen machen iiber die Niveaudichte der betreffenden 
_ Kerne bzw. iiber die Giiltigkeit des Verdampfungsmodells. 


2. Die Reaktionswirkungsquerschnitte 0, und 0], 


Fiir Deuteronergien, die groB sind gegeniiber der Coulomb-Barriere, 
und Kernradius R groB gegeniiber dem mittleren Deuterondurchmesser d, 
erhalt man durch rein geometrische Uberlegungen [5] einen Stripping- 
Wirkungsquerschnitt 

o,=4dRa. (1) 


Wir setzen daher fiir den Absorptionswirkungsquerschnitt der 
Deuteronen Ed 
o, = Rea (1 — 5): (2) 
ein Wirkungsquerschnitt, der offenbar allen Reaktionsméglichkeiten 
des einen Deuteronteils Rechnung tragt, abziiglich jener, in denen der 
andere Teil den Kern verfehlt, d.h. abziiglich der Stripping-Falle. 
_ Fiir sehr groBen Kernradius R nahert sich o, offenbar dem geometrischen 
Wirkungsquerschnitt. 
Um o; und o,, zu erhalten, mu8 o, bzw. o, mit einem Faktor P 
multipliziert werden, der nur jene Primarreaktionen auswahlt, die die 
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Emission eines zweiten Neutrons zulassen, und auBerdem mit einem 
Faktor K, der jene Falle ausscheidet, in denen dem Endkern geniigend 
Anregungsenergie fiir die Emission eines dritten Teilchens verbleibt. Es 


ist also 
Eq—Tq Eq—Ta+Sn 
P=fIe)de/ f Ie)de. (3) 


0 6 


E, ist dabei die Energie der anfallenden Deuteronen im Schwerpunkt- 
system, J, die Energieschwelle der (d, 2)-Reaktion und Sj die Neu- 
tronbindungsenergie im Kern (A+1,Z+ 1), wenn der Anfangskern 
mit (A, Z) bezeichnet wird. Fir 7; ergibt sich in J, JJ und III 


Toe di-hiSp iGpss tei Ege B (4) 


wo:B die effektive Coulomb-Barriere ist (0.9x =, die einzige Art, 


in der wir ihre Durchlassigkeit beriicksichtigen ] , I die Deuteronbin- 


dungsenergie (2,23 MeV) und S, die Protonbindungsenergie im Kern 
(A+1,Z+1). I(e) de ist die relative Intensitaét der ersten Neutron- 
emission (durch Verdampfung im Falle J oder durch Stripping im 
Falle IJ). So ergibt sich fiir P, mit [2] 


I(e)de=const ee? de, 
ot (Bier Enea ie (5) 
(EE) SE’ =8', 
wo sich a’ auf die Niveaudichte 
w(E)=c' &lve 
des Kerns (A +1, Z+1) bezieht, 


Patol t+ (B= Spo eW Smo" it 
3 1— (1+ E/#)-2 (6) 


Fir PB, ist I(e) de gegeben durch 


I(e) de =const Vede (7) 
» (264-1 — Bi)? +47,” 


wo E, = E,— B. (7) ergibt sich aus der Fourier-Transformierten der 
Deuteronwellenfunktion 
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wenn man annimmt, daB das befreite Neutron mit jenem Impuls ent- 
kommt, den es im Augenblick der Deuteronspaltung besaB. Diese Im- 
pulsverteilung ist dann 


> ee Ke >> 
I(k) = (2m)“* fdr yy (7) e-'*", (9) 

was zu (7) fiihrt. 
Po |e) 05 21 — 20% + 0 prance 28 y, sin p 

4 eae + cos y (x —arctg ao 

sing | y3—207.+ oe ey 20 y2sin y\|—1 
Og fF Eade. &_Eo. S ) t— B72 
2 ” Yat 20¥,+ oe? ea ea =o ) 

mit (10) 

y= VES, vw =VE. 

parang, 21H, gp [Eanes sear 

2 Swi 4 


Der Faktor A ist in J und JJ durch 


E E 
K = f I(e) de/f Ie) de (at) 
ELst 0 
gegeben, wo sich J(e) auf Neutronenverdampfung durch den Endkern 
(A, Z+1) bezieht — vorausgesetzt, daB das Neutron von allen Teilchen 
die niedrigste Bindungsenergie S* hat. E ist die mittlere Anregungs- 
energie des Kerns (A +1, Z+1) vor der Emission des zweiten Neutrons, 
vermindert um Sj). Es stellt also die Maximalenergie dar, mit der ,,im 


allgemeinen‘‘ das zweite Neutron verdampft werden kann. 
Im Falle J ergibt sich so aus (5) 


Be BY — 26’ + cE (E’— 20’) s! 
: 1 — el (E’/0’ +1) ; 


Im Falle IJ ergibt die Stripping-Impulsverteilung (9) 


AE Sa recat I RO (13) 
Es folgt also 
(1 + (Ey — Si)/07) e— Er Smlor — ( a en) e-Elos 
ig = S (14) 
1 — (1 + By/0)) e~ 2191 
und z 
(1 + (Eq — S#)/O 77) 07 Ex SiO — (1 mn zu) SSE ilen 
II 
a 4—(1 + Ey/O71) e—2ulou (15) 
mit 


b, = VE z/a und y= VE n/a, 
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wo sich a auf die Niveaudichte w(E) = ce? V@E des Kerns (A —1,Z+1) 
bezieht. 
SchlieBlich erhalt man also 


o,=0,F,K,, (16) 
wo die einzelnen Faktoren durch (2), (6) und (14) gegeben sind, und 


07, = 06;P,,K7,, (17) 


wofiir (1), (10) und (15) zustandig sind. 


3. Der Wirkungsquerschnitt 6,,;; und abschlieBende Bemerkungen 


Der Wirkungsquerschnitt o,;;, der sich aus (d, 2)-Stripping mittels 
einer direkten (f, )-Oberflachenreaktion ergibt, kann mit Hilfe des 
Impulsnaherungsverfahrens fiir solche Reaktionen [/], [3] und An- 
nahme eines einfachen Kernmodells (Potentialtopf) gréBenordnungs- 
maBig berechnet werden. Er ergibt sich als iiber 100mal kleiner als 
o, oder o;; und kann daher vernachlassigt werden. 

Mit entsprechenden Abanderungen sollte die Summe von o; und o7; 
auch den (d, 2p)-Gesamtwirkungsquerschnitt ergeben. Die Abande- 
rungen beziehen sich vor allen Dingen auf die Einfiigung eines Kon- 
kurrenzfaktors G, in die Verdampfungsintensitaét der Protonen. Fir 
Neutronen haben wir in der vorliegenden Arbeit G,,=1 gesetzt. In noch 
hédherem MaBe als bei (d, 2”)-Reaktionen gilt hier, daB sich der Wir- 
kungsquerschnitt o, auf Kosten von o, durch Deuteronpolarisation ver- 
groBern kann, so daB der Teilwirkungsquerschnitt o,;, der ohnehin 
schon mit zei Konkurrenzfaktoren behaftet ist, noch kleiner wird. 
Infolge von E,(12) >F),(43) wird er auch friiher absinken als o7;. 
Das letztere gilt natiirlich auch fiir den in dieser Arbeit behandelten 
(d, 2n)-Wirkungsquerschnitt. 
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Aus der Comisién Nacional de la Energia Atémica, Buenos Aires (Argentinien) 


Die Ausbeute der Kernreaktion Al” (d, 2p) Mg” 


Von 
R. RADICELLA, J. RopRiGuEz, G. B. Bard und O. HirrmMair 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 10. Oktober 1957) 


Es wurde der totale Wirkungsquerschnitt der Reaktion Al??(d, 2p)Mg bestimmt, 
indem ihre Sattigungsaktivitat mit jener der gleichzeitig verlaufenden Reaktion 
AP? (d, p «)Na*4 verglichen wurde, deren Wirkungsquerschnitt bekannt ist [J]. 


Die héchste verwendete Deuteronenergie betrug 28 MeV. Nach Beschreibung der 


Bestrahlungs- und MeBtechnik wird das erhaltene Ergebnis in bezug auf den 
Reaktionsweg diskutiert. Von den vorhandenen Méglichkeiten scheint Total- 
absorption des Deuterons mit nachfolgender Protonenverdampfung die bevorzugte 
zu sein. 


1. Einleitung 


Von allen radioaktiven Isotopen, die sich aus Al?’ durch Bestrahlung 
mit Deuteronen bilden, haben nur Na*4, Mg?’ und Al’ eine langere 
Halbwertszeit als 1 min. Die Reaktionen, die zu diesen Isotopen fiihren, 
sind (d, pa), (d, 2p) und (d, A). 

Die Analyse der f-Zerfallskurve des mit Deuteronen bestrahlten 
Aluminiums zeigt nur die entsprechenden drei Perioden und gestattet es 
daher, die Aktivitat der drei Isotope bei BestrahlungsschluB zu ermitteln, 
ohne daB es notwendig ware eine chemische Trennung durchzufihren. 

Der Wirkungsquerschnitt der Reaktion Al?’ (d, p «)Na*4 wurde von 
BaTzeEL u. Mitarb. [7] als Funktion der Bestrahlungsenergie ermittelt. 
Es ist daher méglich, durch Vergleich der Sattigungsaktivitat des Na™4 
mit der des Mg?? den Wirkungsquerschnitt fiir die Bildung des letzteren 


zu bestimmen. A,(Mg”) __ o(d, 2p) (1) 
A,(Na*) ~— o(d, pa) © 


2. Technik der Bestrahlung 


Fiir jede Bestrahlung wurde eine Aluminiumfolie der Dicke 6,5 mg/ 
cm? in eine andere ebensolche Aluminiumfolie eingehiillt, um den Ver- 
lust durch den Riicksto8 der geformten Kerne auszugleichen. Die 
Reinheit des Aluminiums wurde spektroskopisch tiberpriift, um vor 
-Magnesiumverunreinigungen sicher zu sein. 
Hierauf wurde durch den Deuteronenstrahl im Inneren des Synchro- 
-zyklotrons der Comisién Nacional de la Energia Atomica in Buenos Aires 


bestrahlt. 
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3. Technik der Messung 


Die Messungen der f-Aktivitat der bestrahlten Proben wurden mit 
Geiger-Miiller-Zahlrohren mit Mica-Fenster der Dicke 1,9 mg/cm? durch- 
gefiihrt. Die gemessene Probe war ein Teil der bestrahlten Folie von 
einer GréBenordnung kleiner als 0,01 mg, wodurch eine , Punktquelle“ 
erhalten wurde. 

Die Messungen wurden am Tage der Bestrahlung wahrend 5 oder 
6 Std durchgehend ausgefiihrt und in den folgenden 2 oder 3 Tagen alle 
5 Std. In manchen Fallen wurde durchgehend wahrend 60 Std nach 
der Bestrahlung gemessen mit Hilfe eines Integrators mit logarith- 
mischem Verstarker [2] und Registrierer. 

In allen Experimenten zeigte die Analyse der Zerfallskurve nur 
die drei vorhergesehenen Perioden. Die Zerfallskurven des Mg?’ und 
Na*4 wurden zum Bestrahlungsschlu8 extrapoliert, woraus sich die 
entsprechende Aktivitat der beiden Nukleide in der bestrahlten Probe 
ergab. Fiir beide wurde hierauf die Sattigungsaktivitat berechnet. 

Um schlieBlich das Aktivitatsverhaltnis beziiglich der verschiedenen 
f-Energien zu korrigieren, wurden die Faktoren von ZUMWALDT [3] 
beniitzt. 

Wie jedoch wegen der Bestrahlungsenergien fiir die betrachteten 
Nukleide zu erwarten war, ergab das Produkt der Korrekturfaktoren 
einen Wert, der praktisch gleich 1 war. Es konnten also die Sattigungs- 
aktivitaten direkt verglichen werden. 


4. Ergebnisse 
Mittels der bekannten Wirkungsquerschnitte fiir die Reaktion 
Al?’ (d, fp a)Na*4 konnte nach (1) der Wirkungsquerschnitt fiir die 
Reaktion Al?’ (d, 2p) Mg?” bestimmt werden. Die Ergebnisse sind in 
Tabelle 1 gegeben. Fiir jede 


Labelle 1 Deuteronenergie wurden im 
Energie der Deuteronen Wirkungsquerschnitt Durchschnitt fiinf Bestimmungen 
(MeV) iahaen) durchgefiihrt. 

Aiteanons esd Als Fehler wurden die mitt- 

26 0,5 15,9 -+0,2 leren Abweichungen vom Mittel- 
ieee Se o wert angegeben. Man sieht, daB 

fe +: 0% 14,7 ied die Werte, die den Energien 17,6 

40 +1 Schwelle und 20,2 MeV entsprechen, einen 


viel gréBeren Fehler enthalten als 


die anderen. Der Grund hierfiir ist die Schwierigkeit, bei jedem Experi- 
ment die Bestrahlungsbedingungen exakt zu wiederholen, was bei diesen 
Energien besonders deutlich wird, da die Erregungsfunktion der Reak- 
tion Al?’ (d, p «) Na*4 hier eine besonders ausgepragte Steigung aufweist. 


a 
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5. Diskussion 

Wie bereits in einer friiheren Arbeit [4] festgestellt wurde, kénnen 
Reaktionen der Art (d, 2) praktisch auf zwei verschiedene Weisen 
vor sich gehen: entweder wird das ganze Deuteron absorbiert, worauf 
der so gebildete Zwischenkern zwei Protonen verdampft (Wirkungs- 
querschnitt oj), oder es erfolgt Stripping. Die Stripping-Reaktion 
kann zur Bildung eines Zwischenkerns und anschlieBender Proton- 
verdampfung fiihren (Wirkungs- 
querschnitt oj). a 

Die angenaherte Berechnung mon 
dieser Teilwirkungsquerschnitte 
kann gemaB den Formeln in [4] 
erfolgen, wenn man bei den je- 
weiligen Trennungsenergien dem 
Coulomb-Effekt fiir die  ver- 
dampften Protonen Rechnung 
tragt, den Umstand beriicksich- 
tigt, daB sich bei Stripping das 
Proton des Deuterons dem Kern 
nur bis auf den Deuterondurch- 
messer @ annahern mu8 und 
in die Verdampfungsintensitaten 
einen Konkurrenzfaktor einfiihrt, 
der die relative Wahrscheinlich- 
keit fiir Protonemission angibt. 
Dieser Faktor ist gréBenord- 


20 


70 


nungsmaBig durch 70 15 2 25 MeV Ly 
Fig. 1. Experimentelle Werte des Wirkungsquer- 
e (Bp+ Sp)/9 schnitts der Reaktion Al”? (d, 2p) Mg”’ und 
G, = (2) theoretische Kurve ftir o¢ 


Ye (B;+S))/6 


gegeben, wo B, die effektive Coulomb-Barriere fiir Protonen bzw. 
a-Teilchen bedeutet und B,, natiirlich gleich Null ist. @ bezeichnet die 
Temperatur der maximalen Emissionsenergie é: 


6 = Yea, (3) 


wo die Konstante a durch die Niveaudichte des emittierenden Kerns 


bestimmt wird. i 
w(E)=cevee, (4) 


Vergleicht man den Wirkungsquerschnitt oy, der sich auf Deuteron- 
Stripping mit anschlieBender Protonverdampfung bezieht, mit den 
gemessenen Werten, so sieht man, da8 schon dieser Wirkungsquerschnitt 
allein fiir die Energien 26 und 28 MeV der Deuteronen viel zu groBe 
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Werte ergibt (etwa das Doppelte der gemessenen). Es erweist sich als 
unméglich, bei Einbeziehung von oy, das Abnehmen des gemessenen 
Wirkungsquerschnitts auf die angegebenen Werte zu erklaren. 

Es muB also der Wirkungsquerschnitt o, fiir Totalabsorption des 
Deuterons mit anschlieBender Verdampfung zweier Protonen ange- — 
nahert den Gesamtwirkungsquerschnitt beschreiben. Mit der Konstan- 
tenwahl a=1,68 in der Niveaudichte w (4) von Al*® und a= 27 in jener 
von Si” erhalt man die in Fig. 1 angegebene Kurve. 

Ohne sich auf die quantitative Annaherung in diesem fiir die Kon- 
tinuumtheorie und das Verdampfungsmodell nicht sehr giinstigen Fail 
za sehr zu stiitzen, muB man aus dem verhdltnismaBig raschen Abfall 
der gemessenen Werte den Schlu8 ziehen, daB sich die (d, 2f)-Reaktion — 
vorwiegend iiber Totalabsorption des Deuterons vollzieht. Nur bei | 
diesem Reaktionsweg bleibt namlich dem Endkern im Mittel geniigend 
Anregungsenergie iibrig, daB er durch Neutronemission die (d, 26)- 
Ausbeute entsprechend verringern kann. 
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Aus dem Institut fiir Physik im Max-Planck-Institut fiir medizinische Forschung 
Heidelberg und dem Laboratorium fiir Technische Physik der Technischen Hoch- 
schule Miinchen 


Die Art der Gamow-Teller-Wechselwirkung 
beim Zerfall von Li’ 


Von 
K. H. LAUTERJUNG, B. SCHIMMER*® und H. Marer-LEIBNItTz** 
Mit 2 Figuren im Text 
(Eingegangen am 27. Marz 1958) 
Ziel dieser Arbeit war, aus der Elektron- Antineutrino-Winkelkorrelation beim 
Zerfall des Li§ eine Entscheidung dariiber abzuleiten, ob beim Gamow-Teller-Zerfall 


tensorielle oder achsiale Kopplung vorliegt. Die experimentellen Ergebnisse zeigen 
das Uberwiegen der achsialen Kopplung. 


Li8 zerfallt mit einer Halbwertszeit von 0,84 sec durch Emission von 
Elektronen mit einer maximalen kinetischen Energie von 13 MeV in 
Be, das seinerseits bevorzugt aus einem mit 3 MeV angeregten Niveau 
in 2 «-Teilchen zerfallt. Zum Nachweis des RiickstoBes beim f-Zerfall 
kann der Energieunterschied der «-Teilchen dienen, der bis zu 400 keV 
betragt. 

Das Li® wurde im Heidelberger Zyklotron durch die Reaktion 
Li’ (d,p) Li® an einer Li,O-Schicht erzeugt. Nachdem die Li8-Ionen 
in einer Stickstoffatmosphaére abgebremst und durch ein elektrisches 
Saugfeld auf einer 1mm? groBen Al-Folie (0,24 mg/cm?) gesammelt 
worden waren, wurde diese innerhalb 1 sec in die 150 cm vom Bestrah- 
lungsort entfernte Zahlposition (Fig. 1) gezogen. In dieser konnten 
die Energien der beiden gegeneinander unter 180° + 2° wegfliegenden 
a-Teilchen mit den Methandurchstrémten Proportionalzahlrohren F,,, 
P.,, die Energie des zugehérigen, unter 45° gegen die Richtung des 
«1-Teilchens wegfliegenden f-Teilchens mit einem der beiden Anthrazen- 
Szintillationszahler S,,, Sg2 bestimmt werden. Die gesamte Zahlanord- 
nung der Fig. 1 befand sich in einer evakuierten Kammer. 

Die Registrierung eines Lis—Be®-Zerfalls geschah in der durch Fig. 2 
beschriebenen Weise auf dem Schirm eines Oszilloskops, das durch eine 
3fach-Koinzidenz «af hellgesteuert wurde. Die in den Zahler Sz, ein- 
tretenden f-Teilchen lieferten einen negativen Impuls auf die y-Platten, 
erzeugten also eine von dem Punkt nach unten laufende Schleife. Nach 
vorausgegangener Energie-Eichung der beiden Achsen konnten die 

* MPI Heidelberg. 
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Energien der «- und f-Teilchen aus den Koordinaten der photographier- 
ten Schirmbilder bestimmt werden. Wahrend die echten ««f-Koinzi- 
denzen durch einen anfanglich steilen Anstieg in der y-Richtung und 
einen glatten Kurvenverlauf gekennzeichnet sind, unterscheiden sich 
die zufalligen ««6-Koinzidenzen 
empfindlich von jenen durch 
eine irregulare Kurvenform. 

In dem hier vorliegenden 
Fee Fall des polarisierten Endkerns 
Be® hat die Haufigkeitsvertei- 
lung die allgemeine Form* 


N (B,v) =1+4d-cosB-cosy, (1) 


li 


a2 


Fig. 1. Zahlanordnung fiir den Zerfall des Li’. Py, Fig. 2. Oszilloskop-Schirmbild eines Li’—Be$-Zer- 
Py Methandurchstrémte Proportionalzahlrohre fiir falls. Ea i, Eaue, Ep y die den Koordinaten 
a-Teilchen. Sg 1, Sgg Anthrazen - Szintillations- proportionalen Energien der a- bzw. §-Teilchen 
zahler fiir B-Teilchen, Li* Li’-Quelle auf Al-Folie 


wo f bzw. » der Winkel zwischen der Richtung des f-Teilchens bzw. 
Antineutrinos und der des «1-Teilchens ist. Bei tensorieller Wechsel- 
wirkung (7) ist d=-+41, bei achsialer (A) ist d=—1. In unserem 
speziellen Fall ist << B= 45°. 

Aus Energie- und Impulsgriinden gilt, wenn «1-Teilchen und Anti- 
neutrino bevorzugt unter 0° wegfliegen, also 


N (Ear < Fas) 


beisd<dtir alle: p-Energiemi4 —— ato ee. 
N (Eg 1 = Ey 2) 


ari4 


* Wir danken Herrn B. Srecu fiir die Mitteilung dieser Formel. 
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wo N (E,,<E,») die Zahl der Ereignisse mit den «-Energien Ey Es 18st 
Dagegen ist, wenn «1-Teilchen und Antineutrino bevorzugt unter 180° 
wegfliegen, also 


bei A fiir kleine 6-Energien N (Eo Sos) — 4 
z N (Ea: > Ex.) 

fiir groBe 6-Energien N (Eas SFas) 4 
N (Eu, > Eas) 


Das Verhaltnis der Zahl der echten ««f-Ereignisse zu beiden Seiten der 
,,Null-Linie“ des Schirmbildes (fiir die E,, = Fy ist) bei kleinen und bei 
groBen f-Energien erlaubt also bereits die Entscheidung, ob T oder A 
liberwiegt. 

Die Lage der ,,Null-Linie“‘ wurde aus der Gleichverteilung der zu- 
falligen aa«f- und der getrennt aufgenommenen a«-Koinzidenzen be- 
stimmt. Von den insgesamt vorliegenden echten «a f-Ereignissen wurden 
nur die mit E,, und E,,<2 MeV analysiert, um hdhere Anregungs- 
zustande des Be® auszuschlieBen. Sie wurden in eine Gruppe mit 
E,34MeV und eine mit Ez; >4MeV sortiert. Die Auswertung lieferte 


fiir E,;< 4 MeV: VG se == = 0,65 +0,10, (2) 
ai 
fiir E,> 4 MeV: Vee : 2 x = 1,46 + 0,18. (3) 
af Eq, a 


Es konnte gezeigt werden, daB die Ergebnisse (2) und (3) nicht eine 
Folge apparativ bedingter Asymmetrien waren, und zwar einerseits 
durch einen Kontrollversuch mit den f-Zahlern unter 90° gegen die 
a-Zahler, bei dem die nach Gl. (1) dann zu erwartende isotrope Verteilung 
der Antineutrinos nachgewiesen wurde, und andererseits durch systema- 
_ tische Kommutation der Elektronik. 

Die Versuche zeigen also, daB die achsiale Kopplung die tensorielle 
_Kopplung mindestens deutlich iiberwiegt. Dieses Resultat ist im Wider- 
spruch mit den bisherigen Messungen am He®. 

. Die Versuche werden fortgesetzt. Ihre ausfiihrliche Beschreibung 
soll spater erfolgen. 


Herrn J. H. D. Jensen danken wir fiir wertvolle Diskussionen. Der Zyklotron- 
_gruppe unter Herrn U. Scumipt-Ronr gilt unser besonderer Dank. Die Arbeit 
wurde unter Verwendung von Mitteln der Deutschen Forschungsgemeinschaft 


durchgefihrt. 
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zusammenhingenden Phinomene untersucht. Es wird gezeigt, daB die kosmische Zeit- 
skala und die Entwicklung des Weltalls als Ganzes, sowie die Frage der Expansion oder 
Nicht-Expansion des Weltalls zu ihrer Aufklarung ein viel gréBeres Tatsachenmaterial — 
erfordern, als es uns heute zur Verfiigung steht. Die morphologische Forschung weist hier 
neue Wege und hat durch die sukzessive Entwicklung der Methoden der dimensionslosen, — 
der phanomenologischen und der absoluten (dimensionellen) Morphologie zur Entdeckung — 
unbekannter Klassen von Sternen, von Supernovae, von Zwerggalaxien, Nebelhaufen und — 
intergalaktischer Materie gefiihrt. 
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gepaBte Leitungsabschliisse. AbschluBelemente mit verschiebbarem KurzschluB8. — 
Durechgangselemente. Charakteristische MeBgréBen und ihre Beziehungen. MeBmethoden. 
Durchgangselemente mit Verlusten. Messung der Daten von Filtern. Einstellbare An- 
passungs- und Impedanztransformatoren. Phasendrehglieder. Dampfungsglieder. Durch- 
gangselemente mit Ferriten. — Messung des Giitewertes von Hohlraumkreisen. Definition 
der Giitewerte und physikalische Zusammenhange. Hohlraumkreis als AbschluBelement. 
Hohlraumkreis in der Schaltung als Durchgangselement. Hohlraumkreis als Leitungs- 
_ diskontinuitaét. Zur Genauigkeit der Giitewertmessung. — Materialmessung. Material-— 
konstanten und ihre Bestimmung. Wellenausbreitung und elektrische Materialkonstanten 
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